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 1. Einleitung 
1.1 Einführung und Problemstellung 
Im Jahr 2012 wurden 11 Millionen Tonnen Naturkautschuk und 15 Millionen Tonnen 
synthetischer Kautschuk weltweit hergestellt [URL13]. Gut 2/3 der gesamten 
Kautschukproduktion werden für die Herstellung von Autoreifen verwendet. Reifen 
enthalten üblicherweise etwa 30 Gew. % Verstärkungsfüllstoffe, mit denen diese erst die 
erwünschten Eigenschaften wie Haftung, Abriebwiderstand sowie Ein- und 
Weiterreißfestigkeit erreichen [Mic07]. Ohne Füllstoff ist ein Reifen innerhalb kürzester 
Zeit abgenutzt. Im 19. Jahrhundert war Zinkoxid der meist verwendete Füll- und 
Verstärkungsstoff des Reifens. Dies war der Grund, warum anfänglich der Reifen eine 
weiße Farbe besaß [Hab12]. Zu Beginn des 20. Jahrhundert wurde Ruß als Füllstoff 
entdeckt und aufgrund seines hervorragenden Verstärkungseffektes industriell verarbeitet. 
Das bekannte „magische Dreieck“ des Reifens zeigt die Verhältnisse zwischen den 
wichtigen Eigenschaften des Reifens auf. Für den mit Ruß verstärkten Reifen gilt, dass 
wichtige Eigenschaften wie Rollwiderstand, Nasshaftung und Abriebsbeständigkeit nur 
bedingt optimiert werden können, d. h. die Verbesserung einer Eigenschaft zieht häufig 
die Verschlechterung einer anderen nach sich [Klo09]. Eine Ursache dafür ist, dass bei 
derselben Kautschukmischung sowohl die Nassrutschfestigkeit als auch der 
Rollwiderstand vom Verlust-/Speichermodul-Verhältnis (tan δ) abhängen. Durch 
klassische Änderungen der Mischungsrezeptur lässt sich die tan δ-Kurve über der 
Temperatur nur verschieben, nicht jedoch entsprechend der Anforderungen neu gestalten 
[Obr09].  
Eine 10 % Verbesserung des Rollwiderstands aller Reifen eines PKWs bedeutet, dass  
1,6 % Kraftstoff pro 100 km eingespart und CO2-Emissionen um 1,3 % reduziert werden. 
Zugleich bedeutet das für das Bremsen bei Nässe jedoch einen 10 % längeren Bremsweg. 
Die Sicherheit und Ökonomie stehen in diesem Fall in einem Zielkonflikt [LV08].  
Die Anwendung der Kieselsäure (Silica) als Ersatz für den Ruß in der Reifenindustrie 
brachte einen ersten Durchbruch. Im Vergleich zur Rußmischung wird das Verlust-
/Speichermodul-Verhältnis (tan δ) der Silicamischung in den entscheidenden Bereichen 
auf günstigere Werte getrimmt [Obr09]. Aber unmodifizierte Silicapartikel haben eine 
hydrophile Oberfläche und gehen viel geringere Wechselwirkungen mit den unpolaren 
Kautschukpolymeren ein als Ruß, während die Silica-Silica-Wechselwirkungen 
wesentlich stärker sind. Silica kann nur eingesetzt werden, wenn eine Hydrophobierung 
der Silicaoberfläche vorgenommen wird. Hier kommen bifunktionelle organische 
Siliziumverbindungen zum Einsatz. Dies bewirken im Mischprozess zunächst die 
Hydrophobierung der Silicaoberfläche [Klo09]. Der Verbindungsprozess wird 
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Silanisierung genannt, die als chemische Reaktion bei bestimmter Temperatur abläuft 
und genügende Verweilzeit benötigt. Nach der Silanisierung kann das bifunktionelle 
Silan weiter mit dem ungesättigten Kautschuk bei der Vulkanisation reagieren. Somit 
werden die silanisierten Silica durch kovalente Bindungen in die Kautschukmatrix 
angebunden  [HGM+97, HGK+98].  
Der Einsatz der bifunktionellen Organosilane in den 70er Jahren erschließt eine Epoche 
der chemischen Verstärkung in der Kautschukindustrie [Klo09]. Der sogenannte „Grüne 
Reifen“ wurde 1992 mit einem verringerten Rollwiderstand bei mindestens gleich guten 
Nassrutsch- und Verschleißeigenschaften durch die Anwendung der Silica-Silan-
Technologie erst möglich [Rau92]. In Kombination mit Ruß wurden die Vorteile beider 
Füllstoffe vereint, so dass auch eine Steigerung der Abriebfestigkeit möglich wurde. Ein 
Jahrzehnt später nach der Einführung der Silica-Silan-Technologie im Reifenmarkt, 
fahren nahezu alle Pkws in Europa mit Reifen, deren Laufflächen Silica und Silan 
enthalten [Klo09, Mic07]. Die Entwicklung ist noch lange nicht abgeschlossen. 
Da Silan als Kopplungsmittel verwendet wird, muss die konventionelle Mischtechnik, die 
jahrzehntelang ausschließlich für Rußmischungen eingesetzt wurde, weiterentwickelt 
werden. Bei der Silanisierung wird Ethanol produziert, das aus dem Mischer abgeführt 
werden muss. Die Entfernung des Ethanols ist ein wichtiger und treibender Faktor der 
Silanisierung [Die07]. Der Mischprozess muss so geführt werden, dass die Silanisierung 
möglichst schnell vollständig abläuft. Gleichzeitig muss die Dispersion der Silicapartikel 
sowie deren homogene Verteilung sicher gestellt werden.  
Seit Anfang des 20. Jahrhunderts wird der Innenmischer als diskontinuierliches 
Aufbereitungsaggregat für die Herstellung der Kautschukmischung eingesetzt. Während 
die Kunststoffindustrie seit den 50er Jahren des 20. Jahrhunderts die Compoundierung 
nahezu vollständig auf kontinuierliche Prozess umgestellt hat, wird in der 
Kautschukindustrie nach wie vor fast ausschließlich im Innenmischer und auf 
Walzwerken batchweise gemischt, da die Aufgabe der kontinuierlichen Dosierung der 
Mischungskomponenten bei möglichst geringen Schwankungen allerdings bei 
Kautschukmischungen nicht immer leicht zu lösen ist. [Lim08]. Der Innenmischer ist 
durch eine große Flexibilität und hohe Produktivität gekennzeichnet. Wenn es um die 
Herstellung von Silicamischungen geht, arbeitet der Mischer auch als „chemischer 
Reaktor“ [Eck03]. Die Abführung des oben erwähnten Ethanol ist im Innenmischer nicht 
leicht zu lösen. Der Niederschlag des Ethanols an der Mischkammerwand verringert die 
Prozesssicherheit und behindert die Silanisierung.  
Eine Alternative zum diskontinuierlichen Mischprozess bieten Mehrwellenextruder 
verschiedener Bauarten, wie z. B. Doppelschneckenextruder, Ringextruder oder 
Planetwalzenextruder. Im Gegensatz zu der chargenweisen Aufbereitung eröffnet der 
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kontinuierliche Prozess die Möglichkeit, die Kautschukmischung mit geringeren 
Qualitätsschwankungen und geringem Energie-/Raumbedarf herzustellen [Bog05, 
LBS+06]. Zudem vereinfacht der kontinuierliche Prozess die Prozessautomation und 
verbessert die Verfahrenskontrolle [Gei07, Nij04, BAM+04, LBR05, LBG05, BLS+03, 
Kie53].  
Als alternatives Aggregat zur Herstellung der Silicamischungen lässt der dichtkämmende 
gleichlaufende Doppelschneckenextruder im Gegensatz zum Innenmischer Vorteile 
insbesondere bei der Entfernung des Kondensationsprodukts erwarten. Ein wesentlicher 
Vorteil des Doppelschneckenextruders ist die ständige hohe Oberflächenerneuerung des 
Schmelzpools aufgrund des verfahrensbedingt offenen axialen Schmelzkanals und der 
Materialfördereigenschaften. Durch Entgasungsöffnungen im Zylinder kann das flüchtige 
Kondensationsprodukt rechtzeitig entfernt werden. Damit verschiebt es das 
Gleichgewicht der Silanisierung der Reaktionsprodukte. 
Zweitens sind die Schnecken sowie das Gehäuse des Doppelschneckenextruders modular 
aufgebaut [MW07]. Durch die beliebige Zusammensetzung (Schneckenkonfiguration) 
verschiedener Schneckenelemente (Förderelemente, Knetblöcke, Zahnradblöcke, usw.) 
können die Funktionen der Schnecke je nach Verfahrensaufgabe eingestellt werden, 
sodass der Doppelschneckenextruder einer Vielzahl von Verfahrensaufgaben angepasst 
werden kann [Eck03, MW07]. Durch die Auslegung der Mischelemente kann eine 
intensive dispersive Mischwirkung im Doppelschneckenextruder erzielt werden [RS06, 
GN98, Sha02, PW02]. 
In den frühen Forschungen, die sich auf die Herstellung von Silicamischungen beziehen, 
wurde ausschließlich die Silanisierung in Verbindung mit dem diskontinuierlichen 
Mischprozess im Innenmischer untersucht. Die dargestellten Vorteile des 
kontinuierlichen Mischverfahrens haben trotz Diskussionen seit über 60 Jahren bisher 
nicht zur Einführung der neuen Technologie geführt [Gei07, DL94, Uph01, ABS+02, 
BSG+03, LÜE73]. Ein Grund dafür ist, dass die Problematik der Dosierung aller 
Rohstoffe und der Rezepturanpassung nicht immer leicht zu lösen ist. Für 
diskontimuierliche Mischkonzept spielen die Erscheinungsform und die physikalishe 
Eigenschaften der Rohstoffe eine untergeordnete Rolle, während für kontinuierliche 
Aufbereitung dagegen alle Rohstoffe mit hoher Genauigkeit kontinuierlich dosiert 
werden müssen [BM08].  
Die Herstellung der Silicamischung im Doppelschneckenextruder wird bisher nur in 
Form der Verarbeitung von Rubber/Filler-Composites (RFC) betrachtet [Bog05, Man10]. 
Die Rubber/Filler-Composites (deutsch: Pulverkautschuk) ist ein frei fließendes 
Kautschuk/Füllstoff-Verbundprodukt. Durch ein spezielles Herstellungsverfahren liegt 
der Füllstoff, wie z. B. Ruß, Silica bereits in der Kautschukmatrix vordispergiert vor. 
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RFC lassen sich durch die Kornform einem kontinuierlichen Mischverfahren dosiert 
zuführen. Somit zeichnen sich RFC durch eine homogene Verteilung von Kautschuk und 
feinteiligem Füllstoff aus, wodurch hohe Dispersionsgrade in der zu erzeugenden 
Mischung bei deutlich geringeren Mischzeiten und reduzierten Energieeinträgen 
erreichbar sind. Im Rahmen dieser Arbeiten [Bog05, Man10] wird E-SBR/Silica/Silane-
RFC verwendet, bei denen der Silanisierungsprozess in der Herstellung der RFC bereits 
abgeschlossen ist. Es wurde gezeigt, dass die Compoundierung der Kautschukmischung 
aus silicahaltigem Rubber/Filler-Composite auf gleichsinnig dichtkämmenden 
Doppelschneckenextruder im Labormaßstab möglich ist. Die Mooney-Viskosität und der 
amplitudenabhängige Speichermodul von RFC-Coumpound aus dem Doppelschnecken-
extruder liegen höher als die der Referenzmischung aus dem Innenmischer [Man10]. Die 
im kontinuierlichen Mischverfahren eingetragenen spezifischen Energien im Bereich von 
0,24 kWh/kg bis 0,3 kWh/kg liegen um den Faktor 3 (NR/Ruß-RFC) bis Faktor 6 (E-
SBR/Silica/Silan-RFC) unter den Energieeinträgen im Innenmischer [Bog05]. Da der 
Pulverkautschuk heute nicht mehr verfügbar ist, beschäftigt sich die vorliegende Arbeit 
mit der Aufbereitung von Ballenkautschuk.  
In der vorliegenden Arbeit wird der dichtkämmende gleichlaufende Doppelschne-
ckenextruder als kontinuierliche Aufbereitungsmethode eingesetzt. Die kontinuierliche 
Zuführung des Rohkautschuks wird durch eine von einem Einschneckenextruder 
gespeiste Zahnradpumpe und die aus Kautschukballen grob gespaltenen Streifen 
ermöglicht. Sowohl beim Kautschuk als auch bei den anderen Komponenten handelt es 
sich um kommerziell erhältliche Ware. Für den, in der Industrie noch nicht eingeführten, 
Prozess der kontinuierlichen in-situ Silanisierungsreaktion in Doppelschneckenextrudern 
werden Compoundierungsversuche mit unterschiedlichen Verfahrensparametern und 
variierenden Prozesskonzepten durchgeführt, um einige grundlegende Fragen zu klären. 
1.2 Zielsetzung und Versuchskonzept 
Mit der vorliegenden Arbeit wird den Verlauf der in-situ Silanisierungsreaktion bei der 
kontinuierlichen Aufbereitung von Silica gefüllten Kautschukmischung in gleichläufigen 
dichtkämmenden Doppelschneckenextruder mit verschiedenen Maschinengrößen und 
Verfahrenskonzepte unter verschiedenen Randbedingungen systematisch untersucht. Ziel 
ist es herauszufinden, inwieweit der Doppelschneckenaufbereitungsextruder als Alterna-
tive zum Innenmischer eingesetzt werden kann, was die wichtigsten Prozessparameter für 
Silanisierung sowie Dispersion des Silicas sind und welche Vorteile diese Verfahrens-
alternative bietet. 
Zu diesem Zweck werden die Kautschukmischungen auf Basis von Lösungs-Styrol-
Butadien-Kautschuk (SSBR), Silica (ULTRASIL VN3) und Silan TESPT (Si69) im 
Doppelschneckenextruder kontinuierlich aufbereitet. Als Referenzgrößen gelten die im 
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Innenmischer erreichten Mischungseigenschaften. Der Silanisierungsgrad und Dispersion 
des Silicas sind die wichtigsten Beurteilungsmaße der Qualität der Silicamischungen. Der 
erzielte Dispersionsgrad des Silicas wird mithilfe der DIAS-Methode (Dispersion Index 
Analysis System) quantifiziert. Eine genaue Aussage über den Ablauf der Silanisierung-
reaktion erhält man durch die Ermittlung des Payne-Effekts. 
Dazu werden unterschiedliche kontinuierliche Aufbereitungskonzepte eingesetzt, die ge-
zielt für eine bessere Silanisierung und Silicadispersion entwickelt wurden. Im 1-stufigen 
Aufbereitungsprozess mit dem Doppelschneckenextruder Berstorff ZE25 (Schnecken-
durchmesser 25 mm, L/D 54) und ZE40 (Schneckendurchmesser 44 mm, L/D 55) werden 
die Schneckenkonfigurationen und Verarbeitungsparameter (Zylindertemperatur, Schne-
ckendrehzahl, usw.) variiert. Die Zusammenhänge zwischen Mischungseigenschaften 
und der in den einzelnen Zonen des Doppelschneckenextruders vorliegenden Randbedin-
gungen werden ermittelt. Die Einflüsse der Mischelementekombination auf die Prozess-
zustandsgröße und Mischungseigenschaften werden aufgezeigt. Die Anlagekonzepte und 
Verarbeitungsparameter werden entwickelt und optimiert. 
Anhand der gewonnenen Erkenntnisse des 1-stufigen Prozesses wird die Compoundie-
rung auf die Extruderkaskaden übertragen. Eine Extruderkaskade besteht aus einem 
Extruder für die Silicadispersion und einem Zweiten für die Silanisierung. Der Einfluss 
der Aufbereitungsreihenfolge auf die Mischungseigenschaften und Prozesszustandsgrö-
ßen wird untersucht. Die Prozesskonzepte werden in Hinsicht auf die Materialeigenschaf-
ten (Silanisierungsgrad, Dispersionsgrad des Silicas) und dem Energieverbrauch vergli-
chen und beurteilt. 
Da die Massetemperatur, die Verweildauer, der Füllgrad, die dissipierte Energie sowie 
die Scher- und Dehnbeanspruchungen in den einzelnen Zonen des Doppelschnecken-
extruders experimentell nur unzureichend erfasst werden können, wird parallel zu den 
Experimenten die Simulationssoftware MOREX (Modellierung der Reaktiven Extrusion) 
eingesetzt. Das Ziel der Simulation ist es, die Vorgänge des Masse- und Energietrans-
ports im Extruder genauer zu verstehen und das Prozessverständnis zu vertiefen sowie 
die Aufbereitungsparameter und Schneckenkonfiguration zu optimieren. 
Die gewonnenen Erkenntnisse sollen einen Beitrag zu weiterführenden Untersuchungen 
auf dem Weg zur Einführung des kontinuierlichen Mischverfahrens in der Kautschukin-
dustrie sein. 
 
 2. Grundlagen  
2.1 Silica als Füllstoff in Kautschukmischungen 
2.1.1 Herstellverfahren und Charakterisierung von Silica 
Die zwei bekanntesten Silica-Herstellverfahren stellen das Nassverfahren (Fällungsver-
fahren, siehe Abbildung 2.1) und der Aerosil-Prozess (Flammhydrolyse) dar. Der Her-
stellungsprozess der einzelnen Verfahren wird in [RS06] beschrieben. Durchgesetzt hat 
sich in der Kautschuktechnologie aufgrund der kostengünstigen Herstellung das Fäl-
lungsverfahren für die Gewinnung von Silica.  
 
Die Charakterisierung des Silicas erfolgt hauptsächlich durch die spezifische Oberfläche. 
Die verschiedenen Verfahren der Oberflächenbestimmung basieren auf der Absorption 
von Flüssigkeiten und Gasen. Eines der gebräuchlichsten Verfahren ist die N2-
Oberflächenbestimmung nach Brunauer, Emmet und Teller (BET-Verfahren). Auch die 
CTAB-Oberflächenbestimmung kann bei der Silica-Charakterisierung angewendet wer-
den [Kra02]. Gefällte und pyrogene Silica besitzen im Vergleich zum Ruß als Füllstoff 
eine sehr geringe Kautschukverträglichkeit, da unmodifizierte Silicapartikel eine hydro-
phile Oberfläche haben und viel geringere Wechselwirkungen mit den unpolaren Kaut-
schukpolymeren eingehen als Ruß. Daher wurde intensiv nach Möglichkeiten der chemi-
schen Oberflächenmodifikation von Silica geforscht. Die im nachfolgenden Kapitel erör-
terte Silanisierung stellt eine dieser Entwicklungen dar. 
 
 
Abbildung 2.1: Silicaherstellung im Fällungsverfahren [Böh01] 
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2.1.2 Mechanismus der Silanisierung mit organischem Silan 
Unter Silanisierung versteht man die Ausbildung von kovalenten Bindungen zwischen 
Silanolgruppen auf der Silicaoberfläche  und Silan. Durch diese chemische Modifizie-
rung wird die polare Oberfläche der Silica unpolar bzw. hydrophob [ZS03, Zie04]. Der 
Reaktionsmechanismus der Silanisierung wurde von Hunsche et. al. eingehend untersucht 
[HGM+97, HGK+98, GP99]. Während der Silanisierung werden polare Gruppen, wie 
z. B. Alkoxygruppen, an der Füllstoffoberfläche adsorbiert bzw. chemisch gebunden und 
währenddessen erhöhen die unpolaren Gruppen des Silan, wie z. B. 
„Bis(triethoxysilylpropyl)tetrasulfide“ (TESPT) oder „γ-Thiocyanatopropyl-
Triethoxysilan“ (TCPTS), siehe Abbildung 2.2, die Kautschukverträglichkeit [Kra02].  
 
 
 
 
Die Silanisierung findet in zwei endothermen Reaktionsschritten statt. Unter der Primär-
reaktion (Abbildung 2.3) versteht man die Umsetzung des Silans mit Silanolgruppen der 
Silica, d. h. dessen chemische Fixierung an die Füllstoffoberfläche [Klo09]. Es wird an-
genommen, dass die erste Reaktionsstufe durch eine Hydrolyse der Silane initiiert wird. 
In der Sekundärreaktion (Abbildung 2.4) handelt es sich dabei um eine mehrstufige Re-
aktion, die eine Hydrolyse der Ethoxygruppen beinhaltet [Rev03].  
 
 
 
 
 
 
 
 
Abbildung 2.2: Chemische Strukturformeln von TESPT (Si69, x= 3,7, links) und 
TCPTS (rechts) 
Abbildung 2.3: Primärreaktion der Silanisierung mit TESPT (Si69) 
I) Direkte     
Kondensation         
- C2H5OH  
 
II) Hydrolyse            
+ H2O/- C2H5OH                        
Kondensation - H2O 
 
+ 
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Die zahlreichen Nachfolgereaktionen finden als Kondensationsreaktionen der benachbar-
ten Si69-Moleküle, die auf der Silica gebunden sind, unter der Abspaltung des Ethanols 
weiter statt. Es darf nicht außer Acht gelassen werden, dass nach der Reaktion von 
Ethoxysilanen mit Silanolgruppenan der Silica-Oberfläche die freigesetzten Ethanole an 
weiteren Silanol-gruppen adsorbiert werden können. Die Primärreaktion besitzt eine Ge-
schwindigkeitskonstante, die etwa 10 Mal höher ist als die der Sekundärreaktion. Die 
Sekundärreaktion hat einen geringen Einfluss auf die Mischungseigenschaften. Zwei Mol 
Ethanol werden pro einem Mol Si69 während der Primärreaktion freigesetzt [Lug99]. 
Durch die nachfolgende Sekundärreaktion können bis zu 6 Mol Ethanol pro Mol Si69 
emittiert werden. Wegen des niedrigen Siedepunktes ist Ethanol flüchtig und muss aus 
der Mischung entfernt werden. Ansonsten würde die Reaktion langsamer verlaufen und 
bei einer nachfolgenden Extrusion zur Blasenbildung führen. Das Mischverfahren muss 
daher gewährleisten, rechtzeitig und ausreichend zu entgasen [Klo09]. Eine ausführliche-
re Beschreibung über den Reaktionsmechanismus der Silanisierungsreaktion findet man 
in [Klo09, Lug07, Blu11, Klo06, CHK09].  
Die Aktivierungsenergie der beiden Reaktionen liegt im Bereich von 30-50 kJ/mol. D. h. 
die Reaktion ist relativ langsam und die Erhöhung der Reaktionsgeschwindigkeit mit zu-
nehmender Temperatur ist mäßig [Lug99]. Die Silanisierungsreaktion mit Si69 findet 
während des dispersiven Mischens in einem Temperaturbereich von 140-160 °C statt 
[Bur02, NL08, Nij08]. Ein exaktes Einhalten der Mischtemperatur und Mischzeit, u.a. 
vorgegeben durch die Wahl des Silans, ermöglicht eine vollständige Umsetzung der Sila-
nisierungsreaktion [Roe06]. 
Außer den obigen Einflussfaktoren sind die Silanisierungsgeschwindigkeit und der -
umsatz von der Art und Höhe der eingebrachten Energie, der Feuchtigkeit, dem pH-Wert 
und anderen Mischkomponenten abhängig [LK05, Die05, DN05]. Steigt der Feuchtig-
Abbildung 2.4: Sekundärreaktion der Silanisierung mit TESPT (Si69) 
I) Hydrolyse der 
gebundenen Silane  
+ H2O/ - C2H5OH 
 
 
 
II) Kondensation                         
- H2O/ - C2H5OH 
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keitsgehalt des Silicas an, nimmt die Reaktionsgeschwindigkeit zu und als Folge redu-
ziert sich die Aufbereitungsdauer [LH04]. Alkalisches Silica führt zu einer schnellen 
Silanisierung [CHK09]. Die in der Kautschukindustrie üblichen Zusatzstoffe weisen ver-
schiedene Einflüsse auf die Silanisierung auf. Zinkoxid kann die Reaktion zwischen dem 
Silan und der Silicaoberfläche bzw. der Kautschukmatrix aktivieren [RBS+02, CHK09]. 
Der Vulkanisationsbeschleuniger DPG, das Alterungsschutzmittel 6PPD und Stearinsäu-
re werden an den Silanolgruppe der Silicaoberfläche absorbiert und verlangsamt damit 
die Hydrophobierungsreaktion. Es führt zu einem geringen Silanisierungsumsatz. 
[CHK09]. Aufgrund dessen sollen die Zusatzstoffe nach einer bestimmten festgelegten 
Reihenfolge bei der Compoundierung dazugegeben werden. 
2.1.3 Verstärkungseffekte und Dispersion des Füllstoffs 
Der Verstärkungseffekt von Füllstoffen ergibt sich aus unterschiedlichen Effekten, die im 
Folgenden näher erläutert werden. Für den Fall einer Unterschreitung der Füllstoffperko-
lationsschwelle liegt nur eine hydrodynamische Verstärkung des Schubmodules eines 
Füllstoff-Polymeres vor. Dieser Effekt wird durch die Smallwood-Guth-Einstein Glei-
chung (Gl. 2.1) beschrieben und liefert Informationen über den Schubmodul der Füll-
stoff-Polymer-Mischung. Die detaillierte Herleitung ist in [Die05] nachzulesen.  
𝐺𝑓 = 𝐺0 (1 + 0,67 ⋅ 𝜙 ∙ 𝑓𝑠 + 1,62 ∙ 𝜙
2 ∙ 𝑓𝑠
2)                                                               (Gl. 2.1) 
Mit: 
G0: Schubmodul des Polymers 
𝜙: Füllstoffmenge in Volumen % 
fs: Formfaktor für nichtsphärische Füllstoffe (Berücksichtigung der Anisotropie) 
Ein weiterer Effekt wird durch die Füllstoff-Polymer-Wechselwirkung beschrieben. Für 
rußgefüllte Kautschukmischung wird diese Eigenschaft den physikalischen Wechselwir-
kungen, wie z. B. den Van-der-Waals-Bindungen, zugeschrieben. Die Kautschukmolekü-
le sind in den Leerstellen der Rußagglomerate und -aggregate gebunden und werden vor 
der Werkstoffdeformation geschützt. [Sch04, Die05]. Silica hat aufgrund ihres polaren 
Charakters nur eine geringe Wechselwirkung zu unpolaren Kautschukmolekülen. Nach 
der Silanisierung werden die modifizierte Silicapartikel unter Bildung von kovalenten 
Bindungen in die Kautschukmatrix angebunden. Die Füllstoff-Polymer-Wechselwirkung 
wird somit erhöht. 
Der dritte spannungsunabhängige Beitrag des Schubmoduls ergibt sich während der Vul-
kanisation des Polymer-Polymer-Netzwerkes und wird mithilfe der Boltzmann-Konstante 
κB, der Temperatur T und der Konzentration der elastischen aktiven Netzwerkketten ν 
errechnet.
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𝐺0 =  𝜈 ∙ 𝑇 ∙ 𝜅𝐵                                                                                                            (Gl. 2.2) 
Ab einer bestimmten Füllstoffkonzentration (Perkolationsschwelle) tritt der vierte Ver-
stärkungsbeitrag durch den Aufbau eines dreidimensionalen Füllstoff-Füllstoff-
Netzwerk auf. Die Rußpartikeln treten aufgrund ihrer geringen Entfernung über Van-der-
Waals-Kräften in Wechselwirkung [Zie04].  Bei Silica sind die Aggregate zusätzlich zu 
den bei Ruß vorherrschenden Van-der-Waals-Kräften über interpartikuläre Siloxanver-
bindungen und die durch Hydroxylgruppen gebildeten Wasserstoffbrückenbindungen 
miteinander verbunden, worauf die hohe Füllstoff-Füllstoff-Wechselwirkung des Silicas 
zurückgeführt werden kann. Dies ist auch der Grund für die im Vergleich zum Ruß mit 
ähnlicher Oberfläche sehr viel höhere Mischungsviskosität, was eine erschwerte Verar-
beitbarkeit bei höheren Füllungsgraden bedeutet [Die05, Böh01, Hab12]. Das Füllstoff-
netzwerk bzw. die Füllstoff-Füllstoff-Wechselwirkung liefert einen amplitudenabhängi-
gen Beitrag zum Modul der gefüllten Kautschukmischung. A.R. Payne widmete sich vor 
allem in den 60er Jahren intensiv der Erforschung dieses Phänomens [Böh01, Pay61], 
weshalb sich die Bezeichnung „Payne-Effekt“ eingebürgert hat.  
Durch die Addition der einzelnen Verstärkungseffekte entsteht ein Gesamtmodul, wel-
cher in der folgenden Abbildung 2.5 schematisch dargestellt ist. Im Experiment wird die-
ser deformationsabhängige Effekt mit einer festen Frequenz unter der sinusförmig oszil-
lierenden Deformation in einem Verformungsbereich ermittelt. 
 
Unter dem Payne-Effekt ist der Abfall des Schubmoduls G’ einer gefüllten Probe mit 
zunehmender Deformationsamplitude zu verstehen (Abbildung 2.5). Der Payne-Effekt 
wird zu Quantifizierung des Füllstoff-Füllstoff-Netzwerkes der gefüllten Kautschukmi-
Abbildung 2.5: Steigerung des Schubmoduls aufgrund der verschiedenen Verstär-
kungseffekte [Die05] 
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schung verwendet. Da die Stärke des Silica-Silica-Netzwerks unmittelbar mit dem Ablauf 
der Silanisierung korreliert, wird der Payne-Effekt in dieser Arbeit als Maß für die Beur-
teilung des Silanisierungsgrades herangezogen. Mit steigendem Silanisierungsgrad 
nimmt die Silica-Silica-Wechselwirkung ab und die Wechselwirkung zwischen den Sili-
capartikeln und den unpolaren Kautschukmolekülen nimmt zu, d. h. je weiter die Silani-
sierungsreaktion bereits abgelaufen ist, umso geringer ist der Payne-Effekt [HK08]. 
Bei kleinen Scherdeformationsamplituden, wie z. B. 0,56 % bei Rubber Process Analyzer 
2000 (RPA 2000) angegeben ist, können solche Füllstoff-Füllstoff-Wechselwirkungen 
besonders gut gemessen werden. Bei einer großen Scherdeformationsamplitude, also 
größer als 100 %, liefern hauptsächlich die Füllstoff-Polymer-Wechselwirkung und das 
Polymer-Polymer-Netzwerk die Beiträge zum Schubmodul [DNR+03, FNL05, RBS+02]. 
In der vorliegenden Arbeit wird der Payne-Effekt unter Scherdeformationsamplitude von 
0,56 % bis 100,02 % als Beurteilungsmaß für den Silanisierungsgrad eingesetzt.  
Außer dem Silanisierungsgrad dient der Dispersionsgrad des Füllstoffs in der 
Kautschukindustrie als ein wichtiges Maß zur Beurteilung der Mischungsqualität. 
Während der Herstellung der Füllstoffe lagern die entstehenden Primärpartikel zu 
größeren Aggregaten und Agglomeraten zusammen. Diese Füllstoffteilchen im Rohstoff-
Anlieferungszustand sind viel größer als die kritische Partikelgröße und es erfolgt keine 
Verstärkung. Während des Mischens werden die Füllstoffagglomerate zu den kleineren 
Aggregaten abgebaut und in der Kautschukmatrix verteilt [Zie04]. Das Zerteilen der 
Füllstoffagglomerate bis in ihre kleinste Einheit wird als Dispersion bezeichnet. Das Ver-
teilen der Füllstoffaggregate in der Kautschukmatrix wird als distributives Mischen be-
zeichnet [Gei07]. 
Die Dispersion des Füllstoffes ist abhängig vom Betrag der Scher- und Dehnspannung. 
Ausreichende Kräfte müssen aufgebracht werden, um Oberflächenspannung bzw. Kohä-
sionskräfte zu übersteigen und Agglomerate in Aggregate aufzubrechen [DEE+08, 
Lut11]. Die Füllstoffdispersion läuft während des Mischens in Abhängigkeit der einge-
tragenen Energie und der Mischzeit gegen einen oberen Grenzwert [Zie04, GOS96, 
Opp94]. Eine gute Dispersion des Füllstoffes ist eine wesentliche Voraussetzung, um 
beste/eine gute Wechselwirkung zwischen Kautschuk und Füllstoffen sowie maximale 
Verstärkungseigenschaften zu erzielen [Zie04, Klo09].  
Der Dispersionszustand des Füllstoffs lässt sich anhand von verschiedenen Methoden 
beurteilen. Die lichtoptische Transmissionsmikroskopie wird seit 1956 für die Unter-
suchung der Füllstoffdispersion an Dünnschnitten eingesetzt. Dabei wird die, von undis-
pergierter Füllstoffpartikeln, bedeckte Fläche ermittelt [Zie04, Lei56]. Mittels der 
Transmissionselektronenmikroskopie (TEM) können die Phasenmorphologie und die 
Füllstoffverteilung an Ultradünnschnitten qualitativ analysiert werden [ZS03]. Darüber 
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hinaus kann die Füllstoffdispersion mit der Rasterkraftmikroskopie (AFM), der dyna-
misch-mechanische Analyse (DMA) oder der Abnahme der Kristallinität ermittelt wer-
den [Sch07]. Für die mit Ruß gefüllte Kautschukmischung kann der Dispersionszustand 
durch die elektrische Perkolationsschwelle indirekt analysiert werden, da die Rußnetz-
werke elektrisch leitend sind [Sch07]. 
Eine praktische und quantitative Messmethode zur Dispersionsbestimmung erfolgt mit 
dem vom DIK (Deutsches Institut für Kautschuktechnologie e.V., Hannover) entwickel-
ten Dispersion-Index-Analyse-System (DIAS) [Gei97]. Bei der DIAS-Analyse handelt es 
sich um eine Ermittlungsmethode für die Makrodispersion des Füllstoffes. Bei füllstoff-
haltigen Mischungen ergibt sich der Glanzschnitt der Kautschukmischung in Form von 
Stippen und Vertiefungen, die durch Lichtreflexion sichtbar werden [SUS99]. Bei der 
DIAS-Messung werden die Glanzschnitte der Mischung unter einem Auflichtmikroskop 
mittels einer durch das Objektiv senkrecht von oben vorgenommenen Illumination mit 
einer 150-fachen Vergrößerung betrachtet. Auf dem Bildtubus ist eine CCD-Kamera an-
gebracht, die ein Grauwertbild mit definierter Auflösung abgreift. Das Grauwertbild wird 
einer rechnergestützten Bildverarbeitung zugeführt. Das DIAS-System kann mithilfe der 
verschiedenen Grauwertschwellen die Fläche grober Füllstoffe-Agglomerate (>6 µm) 
automatisch quantifizieren. Im Bezug zur gesamten Beobachtungsfläche wird der Disper-
sionskoeffizient des Füllstoffs unter Korrekturfaktoren, die mit dem Volumenanteil des 
Füllstoffs und der Dichte der Mischung korrelieren, ermittelt [LBS+06, MKG+05, 
NN09]. In der vorliegenden Arbeit wird die DIAS-Methode zur quantitativen Beurteilung 
der Dispersionsqualität des Silicas benutzt. 
2.2 Kontinuierliche Aufbereitungsverfahren 
Grundsätzlich können die Aufbereitungsverfahren der Kautschukmischung in diskontinu-
ierliche und kontinuierliche Verfahren unterteilt werden. Das kontinuierliche Verfahren 
erfolgt in Schneckenmaschinen, wogegen das diskontinuierliche, batchweise arbeitende 
Verfahren im Innenmischer und Walzwerk abläuft [RS06]. Die Schneckenmaschinen 
werden sehr vielfältig bei der Herstellung, Aufbereitung und Verarbeitung von Kunststof-
fen, Kautschuk und Lebensmittel eingesetzt [Koh07]. Nach der Anzahl der Schnecken-
wellen lassen sich die Schneckenmaschinen in Einschneckenextruder, Doppelschnecken-
extruder und Mehrschneckenextruder unterteilen. In der Kautschukaufbereitung werden 
Einschneckenextruder meist zum Materialeinzug und Druckaufbau verwendet. Einschne-
ckenextruder sind für einen kontinuierlichen Aufbereitungsprozess von Kautschukmi-
schungen nur eingeschränkt geeignet [LÜE73, Hal43, Gei07, Koh07]. Doppelschnecken-
extruder in unterschiedlichsten Bauformen und Funktionsweisen bilden eine große Grup-
pe der Schneckenmaschinen. Die wichtigsten Ausführungen davon sind dichtkämmende 
Gleich- und Gegenläufer [KSH+08]. In den letzten Jahren werden zunehmend Entwick-
lungsarbeiten mit dem Ziel durchgeführt, Kautschukmischungen mithilfe von Doppel-
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schnecken- und Mehrwellenextrudern, wie dem Planetwalzenextruder, oder dem Ring-
extruder, auf kontinuierlichem Wege herzustellen [Uph01, BAM+02, ABS+02, Gei07]. 
2.2.1 Gleichläufige dichtkämmende Doppelschneckenextruder 
Der dichtkämmende gleichsinnige Doppelschneckenextruder zählt zu dem wichtigsten 
Extruder für die kontinuierliche Compoundierung hochviskoser Polymere und wird seit 
mehr als fünfzig Jahren als wirtschaftlich optimale Verfahrensweise eingesetzt [BM09]. 
Die folgenden Ausführungen beziehen sich ausschließlich auf 2-gängige Doppelschne-
ckenextruder mit gleicher Geometrie der benachbarten Schnecken. 
2.2.1.1 Geometrische Form und Wirkungsweise der Schneckenelemente 
Der Kernbestandteil des dichtkämmenden gleichsinnigen Doppelschneckenextruders sind 
zwei identische parallele Schnecken mit gegenseitigem Eingriff, die gleichsinnig und mit 
gleicher Drehzahl rotieren. Im Querschnitt sind die Schneckenprofile so geformt, dass die 
Gewindenut einer Schnecke durch den eingreifenden Kamm der Gegenschnecke an den 
Flanken und im Schneckengrund vollständig längs einer Raumkurve ausgeschabt und 
abgedichtet wird. Dieses Dichtprofil verhindert tote Ecken und bewirkt eine ständige, 
zwangsläufige und gegenseitige Selbstreinigung der beiden Schnecken [Her81]. Durch 
die Selbstreinigung kann der Abbau der Polymere durch lange Verweilzeit auf der Rück-
flanke eines Schneckenelements vermieden werden [Sch95, Boo78]. In der praxisnahen 
Konstruktion wird das Selbstreinigungsvermögen durch das kleine Spiel zwischen den 
Schnecken sowie zwischen ihren Kämmen und der Zylinderwand ein wenig gemindert 
[WB00]. Das Erdmengerprofil wird als klassisches Stirnschnittprofil überwiegend ver-
wendet [Erd78, Erd59]. In Abbildung 2.6 ist ein Erdmengerprofil dargestellt.  
 
Für die Beschreibung eines dichtkämmenden abschabenden Profils sind lediglich drei 
Größen erforderlich: der Außendurchmesser DA, der Achsabstand A und die Gangzahl Z 
(Abbildung 2.6). Heutzutage häufig eingesetzte 2-gängige Schneckensysteme sind mit 
einem Durchmesserverhältnis DA/DI von 1,4 bis nahezu 2 versehen. Mit anderen Stirn-
profilen, wie z. B. dem Schubflank- und dem Kastenprofil, kann das Freivolumen im 
Abbildung 2.6: Erdmengerprofil der Schnecken für 2-gängigen Doppelschneckenextru-
der (DA: Außendurchmesser; DI: Innendurchmesser; A: Achsabstand) 
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Schneckenkanal vergrößert und dadurch die Einzugsfähigkeit verbessert werden. Es führt 
aber zu der Gefahr, dass das Mischgut an den nicht abgeschabten Elementflanken wegen 
der fehlenden Selbstreinigungskontur abgelagert wird [Koh07]. 
In [SW95, KOH07, Boo78] wird das Bewegungsprinzip der Schneckenpaarung beschrie-
ben. Um die verschiedenen Verfahrensaufgaben in einer Maschine auszuführen, werden 
unterschiedliche Schneckenelemente modular zusammen aufgebaut. Förderelemente mit 
verschiedener Gangsteigung setzen sich nacheinander durch die Verschraubung des 
Stirnschnitts entgegen der Drehrichtung der Schnecken zusammen. Die Gangsteigung 
entscheidet den Quotient von Durchsatz und Drehzahl ("Durchsatz pro Umdrehung"), der 
den Füllgrad bestimmt. Je größer die Gangsteigung, desto größer ist das freie Volumen 
im Schneckenkanal. Mit zunehmender Gangsteigung läuft die Förderkapazität der För-
derelemente auf ein Maximum und fällt danach stark ab. Ist die Steigung zu klein oder 
sogar negativ kann dieses Förderelement nicht mehr fördern, sondern als Stauelement 
zum Druckaufbau und zur Verlängerung der Verweilzeit wirken. Ist die Steigung sehr 
groß ist (>6D), wird dieses Förderelement eher als Plastifizierelement oder Homogenisie-
relement eingesetzt [Koh07]. 
Die förderaktiven Förderelemente bauen Druck auf und fördern die hochviskose Masse 
gegen einen axialen Druckanstieg. Das Schneckensystem ist offen in axialer Richtung, 
d. h. es existiert ein Durchgang vom Einlauf bis zum Auslauf des Extruders längs der 
Schneckenkanäle [SW95]. Somit wird die Masse durch Schleppströmung gefördert und 
der Extruder grundsätzlich unterdosiert betrieben [BM07]. Die Bewegung der Schmelze 
innerhalb des Zylinders folgt grundlegend der Form einer Acht durch Wandreibung 
(Abbildung 2.7), wobei die Schmelze ständig von einer Schnecke auf die andere überge-
ben wird [Wal08]. 
 
Die Strömungsanzahl is kann mit der Gleichung 
𝑖𝑠 = 2𝑖 − 1  (𝑖: 𝐺𝑎𝑛𝑔𝑧𝑎ℎ𝑙)                                                                                         (Gl. 2.3) 
bestimmt werden [Wer76]. Bei 2-gängigen Schneckenelementen bilden sich drei Stoff-
ströme im Schneckenkanal aus. Abgesehen von der Leckströmung im Radialspalt findet 
Abbildung 2.7: 8-förmige Strömung im Fließkanal des dichtkämmenden Doppelschne-
ckenextruders [Whi91] 
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bei vollständigen kämmenden Förderelementen kein Stoffaustausch zwischen den Stoff-
strömen statt [SW95]. Für an den Schnecken festklebendes Mischgut erfolgt das acht-
förmige Schleppen schwierig und resultiert damit kaum in axialen Vorschub. Die Masse 
rotiert mit der Schnecke mit, bis sie in der Eingriffszone von einer Schnecke auf die an-
dere übergehen wird [Her81]. 
Durch den gegenseitigen Eingriff des Förderelements und die damit verbundene wechsel-
seitige Übergabe der Masse von einer Schnecke zur anderen ist strukturbedingt eine ge-
wisse Mischwirkung vorhanden [WB00]. Allerdings reicht die Mischwirkung nur durch 
die Förderelemente nicht aus und es müssen noch Mischelemente, vorzugsweise Kne-
telemente verwendet werden. Ein Knetelement besteht aus wendeltreppenartig versetzten 
Scheiben mit dem gleichen kämmenden Querschnitt wie das Förderelement, d. h. es wird 
mit einem Selbstreinigungsprofil ausgeführt und streifen sich gegenseitig exakt ab. Ver-
setzt angeordnete Knetschreiben unterbrechen den Schneckenkamm. Das Überfahren des 
Mischguts durch Knetscheiben erzeugt eine effektive Aufteilung der Strömung 
(Querströmung), die wieder neu mit anderen Strömungsanteilen zusammengeführt wird. 
Abhängig von der Größe des Versatzwinkels ergeben sich knetende, quetschende und 
scherende Wirkungen kombiniert mit förderaktiven, neutralen oder stauenden Effekten 
[Koh07]. Der Einfluss der Geometrie vom Knetblock auf die Mischwirkung wird in 
2.2.1.2 detailliert beschrieben. 
Das Zahnelement bewirkt eine Zwangsförderung der Schmelze durch die Zahnlücken auf 
der unterbrochenen Flanken. Die Aufteilung in voneinander unabhängige Stoffströme 
wird vollständig aufgehoben (Abbildung 2.8). Das Mischgut wird axial in Förderrichtung 
intensiv distributiv vermischt [Wei08]. Die in der Praxis bekannte ausgezeichnete 
Mischwirkung der gleichlaufenden Doppelschneckenextruder lässt sich durch die Einset-
zung des Knetelements und Zahnelements steigern [SW95]. 
 
Heutzutage werden eine Vielzahl an Sonderelementen für Scherung, Dehnung, Massestau 
und schonende Homogenisierung mit eingeschränktem Selbstreinigungseffekt neben den 
konventionellen Förder- und Knetelementen auf dem Markt gebracht. Sie erweitern das 
Einsatzgebiet des Doppelschneckenextruders und ermöglichen neue Produktionsverfah-
ren. In Fachliteraturen [USS+00, Bog05, Man10, Gei07, Koh07] findet man weitere Be-
Abbildung 2.8: Schematische Strömungsteilungen im Zahnelement durch genutete 
Flanken [KOH07, ST94] 
2 Grundlagen           17 
schreibungen bezüglich geometrischer Bauformen und der verfahrenstechnischen Wir-
kung dieser speziellen Schneckenelementen. 
Für den reaktiven Prozess hat die Verweilzeit eine große Bedeutung für die Mischungs-
eigenschaften. Die Verweilzeit wird als die gesamte Dauer vom Eintritt eines bestimmten 
Teilchens in den Extruder bis zum Austritt aus der Düse definiert. Bei der Aufbereitung 
im Doppelschneckenextruder existiert keine exakte Verweilzeit, sondern die minimale 
Verweilzeit und die maximale Verweilzeit sowie die Verweilzeitverteilung. Die Verweil-
zeitverteilung gibt Auskunft über die Bereiche, in dem verschiedene Partikel im Extruder 
verbringen [Man10, GWM05]. Die mittlere Verweilzeit ergibt sich als die durchschnittli-
che Dauer, die sich ein Masseteilchen im Extruder befindet. Sie ist experimentell nicht 
messbar. 
Laut [Kes91] ist die minimale Verweilzeit von Bedeutung für die dispersive Mischwir-
kung, während die Verweilzeitverteilung für den distributiven Mischvorgang relevant ist. 
Neben den Prozessparameter bestimmen die Strömungsaufteilung und die Rück-
/Leckströmung die minimale und maximale Verweilzeit sowie die Verweilzeitverteilung. 
Reine Förderelemente weisen engste Verweilzeitverteilung auf. Hingegen bewirken 
Knet-/Zahnelemente, deren Flanken genutet werden, eine breitere Verweilzeitverteilung. 
In teilgefüllten Zonen hängt die mittlere Verweilzeit von der Gangsteigung und Drehzahl 
ab, während in vollgefüllten Zonen sie vom Durchsatz bestimmt wird [Koh07]. Die Ver-
weilzeit 𝑡 in jedem Abschnitt des Extruders wird definiert als [Man10, KGY91, GWM05]: 
𝑡 =  
𝑉𝑖
𝑄
                                                                                                                          (Gl. 2.4) 
Wobei Vi das eingenommene Volumen in jedem Abschnitt und Q die volumetrische 
Strömungsrate pro Zeiteinheit ist. Die mittlere Verweilzeit 𝑡̅ ist definiert durch: 
𝑡̅ =  
𝑉
𝑄
                                                                                                                           (Gl. 2.5) 
Wobei V das freie Volumen ist [Koh07]. 
2.2.1.2 Grundsätzliches zur Mischwirkung 
Der Doppelschneckenextruder wird typischerweise für distributives und disperses Mi-
schen von Additiven mit Polymeren und zum Homogenisieren der Mischung eingesetzt. 
Die Aufgaben des distributiven Mischens liegen im Verteilen der Füllstoffe und Homo-
genisieren der Mischgüte. Der reine Distributionsvorgang ist nur von der Intensität und 
Richtung der Strömungsumlagerung im Schneckenkanal anhängig und nicht von der 
Masseviskosität. Der dispersive Mischvorgang bezieht sich auf das Zerteilen der Füll-
stoffagglomerate und/oder der Flüssigkeitstropfen. Die Zerteilwirkung hängt von den im 
Schneckenkanal auftretenden Strömungskräften, der Dauer der Spannungsbeanspruchung 
und auch der Masseviskosität ab. Wie in Kapitel 2.1.3 erwähnt, müssen ausreichende 
18      2 Grundlagen 
Strömungskräfte vorhanden sein. Die hohe Masseviskosität und engen Spalten begünsti-
gen den Dispersionsvorgang.  
In Abbildung 2.9 sind verschieden Zonen des Querschnittes eines Doppelschnecken-
extruders dargestellt.  
 
Dehnströmungen treten dort auf, wo der Fließkanal sich verengt und die Masse unter 
Zugbelastung gequetscht und auseinandergezogen wird. Daher tritt hohe Dehnspannung 
beim Eintritt in den verjüngenden Spalt auf, nämlich vor dem Kammspiel und Zwickel-
bereich. Die stärkste Scherungsströmung findet im Kamm- und Zwickelbereich wegen 
der hohen Umfangsgeschwindigkeit und des schmalen Spiels statt. Dagegen ist im Kanal 
die Scherspannung aufgrund der relativ großen Gangtiefe und der dort geringeren Scher-
geschwindigkeit niedriger. Daher findet Dispersion der Füllstoffagglomerate vor allem 
vor und im Kammspiel und im Zwickelbereich, wo hohe Dehnspannung und Scherungen 
auftreten, statt.  
Wie bereits in 2.2.1.1 erläutert, findet bei dichtkämmenden Förderelementen kaum Strö-
mungsaustausch zwischen den Strömungsanteilen statt. Außerdem haben Förderelemente 
nur einen geringen Einfluss auf Scher- und Dehnkräfte. Daher werden Knetblöcke spezi-
ell für eine effektive Mischwirkung eingesetzt. Der Mischeffekt des Extruders hängt stark 
von der Schneckenkonfiguration der Mischzone (Kombination der Knetelemente) ab [A-
LA04]. 
Abbildung 2.9: Querschnitt der Schnecken eines Doppelschneckenextruders [Koh07] 
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Die Erzeugung der Querströmung ist in Abbildung 2.10 veranschaulicht. Durch solche 
Querströmungen wird die Mischwirkung erzielt und führt schließlich zu einer homoge-
nen Durchmischung. Außerdem findet auch im Zwickelbereich des Knetelements eine 
Strömungsverteilung statt. Damit wird die distributive Mischwirkung intensiv verstärkt. 
Bei 2-gängigen Schneckenelementen wird die größte Querströmung erreicht, wenn die 
Knetscheiben zu 90° versetzt sind, wobei die Lücken zwischen den Knetschreiben mög-
lichst groß sind [Koh07].  
 
 
Die Variation der Knetelementgeometrie und der Einfluss auf die Mischwirkung sind in 
Abbildung 2.11 schematisch dargestellt. Je breiter die Knetscheibe ist, desto besser ist die 
dispersive Mischwirkung des Knetelements, da die breiten Kammstege größere Scher-
spannungen erzeugen. Dabei wird aber über die vermehrte mechanische Energie durch 
Scherung zusätzlich Wärme dissipiert. Dies führt zu einem Temperaturanstieg des 
Mischguts, der eine Absenkung der Masseviskosität verursacht. Je breiter die Knetschei-
be ist, desto schlechter ist die distributive Mischwirkung des Knetelements, da weniger 
Teilströme pro Länge entstehen. Außerdem bewirkt ein Knetelement mit breiter Knet-
Abbildung 2.10: Strömungsverteilung am Kamm von Knetelementen [Koh07, Lut11] 
Abbildung 2.11: Variation der Knetelementgeometrie und der Einfluss auf die 
Mischwirkung 
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scheibe eine herabgesetzte abwärts Förderkapazität [Koh07]. Knetelemente mit dünnen 
Scheiben werden üblicherweise für distributives Mischen und die Aufbereitung von 
thermisch empfindlichen Materialien integriert, da einerseits mehr Scheiben pro Länge 
mehr Strömungsanteile erzeugen können und anderseits geringere Scherspannungen we-
gen der schmalen Kammstege zu schonender Temperaturentwicklung führen.  
Ein anderer Einflussfaktor ist der Versatzwinkel. Mit zunehmendem Versatzwinkel 
(0°<α<90°) lässt sich die stromabwärtige Förderung reduzieren und der Füllgrad im  
Knetelement erhöhen. Dadurch wird die Verweilzeit verlängert und die Quer-
/Leckströmung verstärkt, was die distributiven bzw. dispersiven Mischeffekte verstärken 
kann. Beträgt der Versatzwinkel 90°, dann hat das Knetelement keine Förderkapazität. In 
diesem Fall ist es immer vollgefüllt und dient als "Druckverbraucher". Das Knetelement 
mit 90° Versatzwinkel sind für die Verarbeitung von pulverförmigen Polymeren wegen 
seiner großen Rückstaulänge vorteilhaft [MW07]. Ist der Versatzwinkel negativ (-
90°<α<0°), bildet das Knetelement eine Aufwärtsströmung entgegen der Hauptförder-
richtung [Koh07]. Die Mischwirkung wird intensiviert. Die Materialerwärmung und 
Verweilzeitverlängerung findet ausgeprägter statt. Für thermisch empfindliche Materia-
lien sollten diese rückförderenden Knetelemente in der Mischzone mit großer Sorgfalt 
verwendet werden. 
In der Fachliteratur wird berichtet, dass chemische Reaktionen in Schnecken wegen der 
ausgezeichneten Mischwirkung der Doppelschneckenextruder schneller ablaufen können 
im Vergleich zu der diskontinuierlichen Aufbereitung im Innenmischer [Gre96]. Im Ge-
gensatz dazu wurde auch in [CW03] berichtet, dass ein geringerer Reaktionsumsatz bei 
kontinuierlicher Aufbereitung erfolgt. Beispielsweise wurde in der reaktiven Extrusion 
von Polyolefin mit Methylmethacrylat im Doppelschneckenextruder nur 80 % des In-
nenmischer-Reaktionsumsatzes erreicht. Andere Literaturquellen [CH98, Cov05, Mac05] 
lieferten ähnliche Aussagen [WMW+05]. Es liegt bisher nur wenig Erfahrung für die 
kontinuierliche Aufbereitung von Silicamischungen vor. In dieser Arbeit wird der Silani-
sierungsablauf unter verschiedenen Prozessbedingungen durch kontinuierliche Com-
poundierung untersucht. 
2.2.1.3 Herstellung von Kautschukmischungen im Doppelschneckenextruder 
Der gleichlaufende dichtkämmende Doppelschneckenextruder wurde ursprünglich für die 
kontinuierliche Aufbereitung der thermoplastischen Kunststoffe eingesetzt. Seit über 60 
Jahren wird die kontinuierliche Mischungsherstellung auf Doppelschneckenextruder für 
die Anwendung im Bereich der Herstellung von Kautschukmischungen diskutiert und 
untersucht. Trotz vieler aussichtsreicher Ansätze kommen kontinuierliche 
Mischverfahren in der Kautschukindustrie bisher selten zum Einsatz, weil, wie in Kapitel 
1 bereits erläutert, die kontinuierliche Zuführung und Dosierung der 
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Mischungsbestandteile sowie die Problematik der Qualitätskontrolle bisher nicht 
befriedigend gelöst werden konnten [Gei07]. 
In [Bog05, Man10] wurde gezeigt, dass die Compoundierung der Kautschukmischung 
aus ruß/-silicahaltigem Rubber/Filler-Composite (RFC) auf gleichsinnig dichtkämmen-
den Doppelschneckenextruder im Labormaßstab möglich ist. Im Industriemaßstab wurde 
die auf EPDM basierte Ruß gefüllte Schlauchmischung im ZE90 A (Berstorff GmbH, 
Hannover) mit einer guten Produktqualität hergestellt [Cap96]. 
 
In Abbildung 2.12 ist die einstufige kontinuierliche Herstellung einer Kautschuk-
mischung schematisch dargestellt. Die Rubber/Filler-Composites (RFC) basierend auf 
NR/Ruß oder E-SBR/Silica werden gravimetrisch dosiert. In der ersten Mischzone 
werden die Komponeten gemischt und danach in der Kühlzone unterhalb 120°C 
abgekühlt. In der zweiten Mischzone wird das Vernetzungssystem bei geringer 
Massetemperatur zugeführt und eingemischt. Grund- und Fertigmischung werden auf 
dem Extruder in einem Schritt hergestellt. Als Austragsaggregat wird eine Zahnradpumpe 
verwendet [BLS+04, LBS+06, LMG+06, Gei07]. 
Unter Extruderkaskade versteht man eine mehrstufige Extrusion. Dabei wird auf dem 
ersten Extruder eine Grundmischung hergestellt. Diese wird anschließend in einen 
zweiten Extruder befördert und dort weiter aufbereitet. Die Schneckenkonfiguration und 
Prozessparameter jedes einzelnen Schritts können unabhängig gestaltet werden, so wird 
die Flexibilität des Verfahrens erheblich gesteigert [BM09]. Aus der Literatur sind zwei- 
oder mehrstufige Extrusionsprozesse im Labor wie im industriellen Maßstab bekannt 
[BLS+04, Lut11, Gei07]. In [BLS+04] (Abbildung 2.13) wird die Grundmischung aus E-
SBR/Silica/Silan-RFC und Chemikalien in einem kurzen Doppelschneckenextruder kon-
tinuierlich hergestellt. Die mittels einer Düse ausgeformte Grundmischung wird nach 
dem Durchlaufen eines Kühlbads einem Einschneckenextruder zugeführt. Das Einmi-
Abbildung 2.12: Einstufige kontinuierliche Herstellung der Kautschukmischung mit 
Doppelschneckenextruder [BLS+04, LBS+06, LMG+06, Gei07] 
22      2 Grundlagen 
schen des Vernetzungssystems erfolgt abschließend im zweiten Schritt im Einschnecken-
extruder. Die Herstellung der Grund- und Fertigmischung wird voreinander entkoppelt. 
Dadurch können eine höhere Massetemperatur und ein höherer Durchsatz im ersten 
Schritt erreicht und die Anvernetzungsgefahr durch reduzierten Energieeintrag im zwei-
ten Schritt vermieden werden. 
 
Ein anderes Anwendungsbeispiel der Extruderkaskade in der Kunststofftechnik ist der 
sog. „Kombiplast“ der Firma Coperion für die Herstellung von temperatur- und scher-
empfindlichen Kunststoffen. Die Doppelschnecken- und Einschneckenextruder werden 
senkrecht angeordnet. Die Rohstoffe werden im Doppelschneckenextruder plastifiziert 
und homogenisiert. Die Extrusion von Halbzeugen erfolgt in dem nachgeschalteten Ein-
schneckenextruder. Die einwellige Schnecke baut auf schonende Weise ausreichend 
Druck auf, um die Masse gleichmäßig mittels Düse auszuformen, wobei die empfindli-
chen Materialien nicht geschädigt werden [URL12d]. 
2.2.2 Gegenläufige dichtkämmende Doppelschneckenextruder 
Einsatz finden der gegenläufige dichtkämmende Doppelschneckenextruder vor allem bei 
der Herstellung von Rohren, Profilen und Platten aus Hart-PVC [Sch05]. In der Lebens-
mittelindustrie werden sie bei der Herstellung von wenig viskosen Materialien mit nied-
rigem Durchsatz und langen Verweilzeiten eingesetzt [Ria00]. 
Gegenläufige dichtkämmende Doppelschneckenextruder arbeiten nach dem Kammerför-
derungsprinzip, womit eine hohe Pumpwirkung ermöglichet werden kann [KSH+08]. 
Durch zwei Stege, die Kernoberfläche der einen Schnecke und durch die Zylinderwand 
sowie durch die kämmenden Stege der zweiten Stege wird eine C-förmige Kammer auf-
Abbildung 2.13: Schematische Darstellung der zweistufigen kontinuierlichen Herstellung 
der Kautschukmischung [BLS+04, Lut11, Gei07] 
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gebaut und die Kammerbegrenzung [GLF04]. In Abbildung 2.14 ist eine C-förmige 
Kammer im dreidimensionalen Koordinatensystem [MLH98] (links) und als Volumen-
modell im Schnitt [GLF04] (rechts) dargestellt.  
 
Zwischen den Kammern findet kaum Materialaustausch während der Förderung statt, dadurch 
wird eine geringe Verweilzeitverteilung erreicht, allerdings mit dem Nachteil einer einge-
schränkten Mischwirkung [KSH+08]. In dieser Zwangsförderung wird die Masse kaum mecha-
nischen und thermischen Belastungen ausgesetzt, wodurch die Verarbeitung temperaturempfind-
licher Materialien ermöglicht wird. 
Gegenläufige Doppelschneckenextruder sind meist aus einem Stück gefertigt, wodurch die An-
wendung eines solchen Extruders für verschiedene Verfahrensziele erschwert wird [KSH+08].  
  
Abbildung 2.14: C-förmige Kammer eines gegenläufigen dichtkämmenden Doppelschne-
ckenextruders 
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2.2.3 Planetwalzenextruder 
Der Planetwalzenextruder ist ein mehrwelliger Extruder, dessen Schnecken in Abbildung 
2.15 schematisch dargestellt sind.  
 
Das Planetengetriebe mit extremer Verzahnungsbreite und einer 45°-Drallverzahnung ist 
das Kernstück des Planetwalzenextruders. Die Planetenspindeln wälzen sich auf den 
Zentralspindeln und dem innenverzahnten Walzenzylinder bei Drehung der Zentralspin-
del ab und laufen planetenartig um. Durch das Eintauchen der Spindelzähne in die kor-
respondierenden Zahnlücken wird das Material zu dünnen Schichten ausgewälzt. Die 
Drallverzahnung sorgt für die Vorwärtsbewegung des Materials in Richtung Walzenteil-
austritt. Das Plastifizieren, Homogenisieren, Dispergieren und Weitertransportieren des 
Aufgabeguts erfolgt im Planetwalzenteil, das die konstruktiv und verfahrenstechnisch 
dominierende Zone des Planetwalzenextruders darstellt. Die gezielte Dispergierung wird 
durch die variable Gestaltung der Planeten und den Einsatz von Misch- und Scherringen 
gesteuert [Mal11].  
Wie der Doppelschneckenextruder kann der Planetwalzenextruder sowohl im Gehäuse- 
als auch im Schneckenbereich modular aufgebaut werden. Jedes einzelne Modul kann 
mit einer variablen Temperierung betrieben werden [KM01]. Durch die Aneinanderkopp-
lung von Walzenzylinder wird der Verfahrensweg vervielfacht.  
Die Planetwalzensysteme finden Einsatz in der Aufbereitung von PVC, Kautschukmi-
schungen und Klebemassen der Fahr-/Flugzeugindustrie. Im Bereich der Aufbereitung 
Abbildung 2.15: Schematische Darstellung der Schneckengestaltung im Planetwalzen-
extruder 
2 Grundlagen           25 
von hochviskosen Thermoplasten kann der Planetwalzenextruder eventuell auch als kon-
tinuierlicher Reaktor für chemische Umsetzungen dienen [Sch11].  
Der weltgrößten Planetwalzenextruder im Elastomerbereich wurde im Jahr 2010 auf den 
Markt gebracht. Diese Anlage ist in Abbildung 2.16 abgebildet [Mal11]. Der TP-WE 
400S/5600 M4 Planetwalzenextruder zur Elastomerverarbeitung hat 4 Module und besitzt 
eine Antriebsleistung von 1000 kW. Es arbeitet mit einer Kapazität im Leistungsbereich 
von 6000 kg/h. 
 
Um eine gleichmäßige Beschickung zu ermöglichen, wird im Bereich der Kautschukauf-
bereitung beim Planetwalzenextruder ausschließlich Kautschukgranulat verwendet. Für 
Kautschukgranulat müssen die Kautschukballen vorerst gespalten und granuliert werden. 
Eine Prozesskonfiguration des kontinuierlichen Aufbereitungsprozesses der 
Kautschukmischungen mit einem Planetwalzenextruder ist in der folgenden Abbildung 
2.17verbildlicht [LBR05]. 
 
 
Abbildung 2.16: TP-WE 400S/5600 M4 Planetwalzenextruder zur Elastomer-
verarbeitung 
Abbildung 2.17: Prozesskonfiguration des kontinuierlichen Mischprozesses mit einem 
Planetwalzenextruder 
26      2 Grundlagen 
Der Planetwalzenextruder TP-WE 70/1200 M3 von der Firma Entex kommt hier zum 
Einsatz. Um die Menge der Dosieranlagen zu reduzieren, wird das RFC-Granulat 
(Durchmesser 0,5-1,5 mm) als Rohstoff-Kautschuk mit anderen Komponente 
vorgemischt und zusammen gravimetrisch dosiert. Das Weichmacheröl wird auf 60 °C 
erhitzt und zwischen der Beschickungszone und dem ersten Zylinderabschnitt 
eingespritzt. Es ist möglich, das Vernetzungssystem mit weiteren 
Mischungskomponenten gleichzeitig bei der Beschickungszone des Extruders zuzuführen. 
Die Eigenschaften der Mischungen und Vulkanisat sind mit denen der im Innenmischer 
hergestellten Proben vergleichbar, während die spezifische Energie des kontinuierlichen 
Prozesses dreimal niedriger als beim Innenmischer-Prozess ist [LBR05]. 
In [Mal11, Bat06] ist ein schematisches Anlagenkonzept für die kontinuierliche Aufbe-
reitung von Kautschukmischungen veranschaulicht (Abbildung 2.18). 
 
In diesem Verfahrensschema können einem Planetwalzenextruder bis zu sieben Fest-
stoffkomponenten (z. B. Kautschuk, Additive, Harze, usw.) parallel und in der gewählten 
Dosierung zugeführt werden. Für die Zuführung von zwei Flüssigkomponenten (z. B. 
Weichmacher) ist dieses Verfahren zusätzlich ausgelegt [Mal11, Bat06].  
2.2.4 Ringextruder 
Im Ringextruder sind 12 Schnecken in einem Kreisring symmetrisch dichtkämmend an-
geordnet, die mit selbstreinigenden Profilen ausgestattet sind und sich gleichsinnig um 
die eigene Achse drehen (Abbildung 2.19). Dadurch erfolgt bei jeder Schnecke eine 
Abbildung 2.18: Schematisches Anlagenkonzept für die kontinuierliche Aufbereitung 
von Kautschukmischungen 
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zweifache Abstreifung der Schneckenoberfläche gleichzeitig mit jeder Umdrehung. Die 
Selbstreinigung ist daher intensiver als beim gleichsinnig drehenden Doppelschnecken-
extruder. Bei jedem Selbstreinigungsvorgang wird neue Masseoberfläche gebildet, die für 
die Entgasungsvorgänge und chemische Reaktion von wichtiger Bedeutung ist.  
Durch die Anordnung der Schneckenwellen in einem Kreisring werden zwei Prozess-
räume gebildet. Der innere Prozessraum befindet sich zwischen den Schnecken und dem 
ortsfesten Kern, der äußere Prozessraum hingegen zwischen dem Extrudergehäuse und 
den Schnecken (Abbildung 2.19) [Erd12a, Erd12b]. 
 
 
Das Material wird im äußeren Prozessraum im Uhrzeigersinn von einer Schnecke zur 
Nachbarschnecke übergeben und gleichzeitig zum Austritt gefördert, während im inneren 
Prozessraum das Material entgegengesetzt dem Uhrzeigersinn transportiert wird. Diese 
Masseübergabe in den 24 Zwickelbereichen auf die benachbarte Schnecke ermöglicht 
eine gegenläufige Masseströmung in Umfangsrichtung (Abbildung 2.19). Durch Einsatz 
von Mischelementen kann zusätzlich ein Stoffaustausch zwischen den beiden Prozess-
räumen realisiert werden. Durch die 12 gleichsinnig drehenden dichtkämmenden Schne-
cken und die vorhandenen 24 Zwickel werden gute Misch- und Dispergierqualität bei 
geringer Energieeinleitung ermöglicht. Da bei Kautschukmischungen häufig ausgespro-
chen hohe Füllstoffanteile sowie Flüssigkomponenten fein dispergiert werden müssen, ist 
der Ringextruder für die scherempfindlichen elastomeren Produkte vorteilhaft [Vor00, 
Erd12a, Erd12b]. 
Abbildung 2.19: Schematischer Querabschnitt des Ringextruders mit Seitenfütter-
extruder 
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Der Zylinder sowie die Schnecken werden modular aufgebaut (Abbildung 2.20). Durch 
die Definition von Funktionszonen entlang des Verfahrensteils ist die Möglichkeit gege-
ben, einzelne Elemente zu einer Schneckenkonfiguration zu kombinieren. 
 
Um eine Materialdegradation oder ein ungewolltes Anvulkanisieren zu vermeiden, spielt 
die Kontrolle der Massetemperaturen bei der Herstellung von Kautschukmischungen eine 
zentrale Bedeutung. Im Ringextruder steht eine, bezogen auf die Menge von Kautschuk-
mischungen, große Wärmeaustauschfläche (ein hohes Oberflächen/Volumen-Verhältnis) 
zur Verfügung. Zudem ist eine Kühlung des Extrudergehäuses und des zentralen Kerns 
möglich. Der stationäre zentrale Kern und der in getrennt regelbaren Temperaturzonen 
aufgebaute Zylinder können separat gezielt mit Wasser durch peripher gebohrte Kanäle 
temperiert werden. Die direkte Kühlung der Schnecken ist eine weitere Möglichkeit, die 
bei großen Ringextrudern gegeben ist. Die Ausführung der Kühlung kann sowohl als of-
fenes oder geschlossenes System ausgeführt sein. Das offene System ist in Abbildung 
2.21 und das geschlossene System in Abbildung 2.22 dargestellt. Die große Oberfläche 
der zwölf Schnecken wird auf diese Weise zur Kontrolle der Massetemperatur nutzbar 
gemacht [Erd12a, Erd12b]. 
 
 
 
Abbildung 2.20: Bauweise des Ringextruders [Erd12a, Erd12b] 
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Wie beim Doppelschneckenextruder kann das Außengehäuse des Ringextruders in unter-
schiedlichen Formen aufgebaut werden. Die Darstellung eines Kombigehäuses mit drei 
Öffnungen für die Seitenbeschickung und Entgasung erfolgt in Abbildung 2.23. 
 
 
Zwei Ringextruder können auch als Kaskadensystem hintereinandergeschaltet werden. 
Das Prozessschema für Kautschukaufbereitung mit dem Ringextruder in Kaskadenanord-
nung ist in Abbildung 2.24 illustriert. 
Abbildung 2.21: Ausführung der Kühlung der Schnecke im Ringextruder: offenes Sys-
tem [Erd12a, Erd12b] 
Abbildung 2.22: Ausführung der Kühlung der Schnecke im Ringextruder: geschlossenes 
System [Erd12a, Erd12b] 
Abbildung 2.23: Entgasung und Seitenbeschickung mittels Kombigehäuse [Erd12a, 
Erd12b] 
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Bei diesen Anlagentypen sind “premixing step“ und “finalmixing step“ in einem Pro-
zessdurchgang realisiert. Zunächst werden Kautschuke, die als Ballenware vorliegen, 
zerkleinert. Während des Vermahlens erfolgt bei Bedarf eine Bepuderung mit einem 
Trennmittel, um das Verkleben des Mahlgutes zu verhindern. Das Einmischen von Ver-
netzungschemikalien erfolgt im Finalmixing, sodass eine beginnende Vulkanisation 
durch angepasste Temperaturführung verhindert wird. Es können dadurch gewisse Teil-
prozesse auf unterschiedlichen Temperaturniveaus ablaufen. Um im ersten Ringextruder 
ein höheres Temperaturniveau als im nachgeschalteten Ringextruder einzustellen, kann 
zwischen den beiden Extrudern ein Produktnachkühler eingesetzt werden [Erd12a, 
Erd12b]. 
2.2.5 Dosierungstechnik 
Eine sehr genaue Dosierung der Mischbestandteile in einem konstanten Mengenverhält-
nis ist die Grundvoraussetzung für eine gleichbleibende Qualität der Endprodukte. Die 
Dosiersysteme können üblicherweise in volumetrische und gravimetrische Dosierer ein-
Abbildung 2.24: Prozessschema für Kautschukaufbereitung mit dem Ringextruder in 
Kaskadenanordnung [Erd12a, Erd12b] 
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geteilt werden. Die Regelung des Dosiersystems auf gleichmäßigen Massestrom erfolgt 
im Gerät selbst [Vet01, WS03, Bog05, Eck03].  
Volumetrische Dosiersysteme sind meist einfach aufgebaut und dadurch preiswerter. Ein 
konstanter Dosierstrom der Fördermenge erfolgt durch sich drehende Schnecken, umlau-
fende Bänder oder vibrierende Rinnen. Gravimetrische Systeme ermöglichen eine kon-
stante Messung des hinzudosierten Massestroms. Eine Unterscheidung der gravimetri-
schen Dosiersysteme erfolgt in geschwindigkeits-/gewichtsgeregelte Dosierbandwagen 
und Differentialdosierwaagen. Befindet sich unterhalb des Förderbandes eine Messzelle, 
so handelt es sich um eine geschwindigkeitsgeregelte Bandwaage. Diese kann durch Re-
gulation der Geschwindigkeit den Massestrom verändern [Bog05].  
Für die Auswahl der Dosiersysteme müssen die Materialeigenschaften der einzelnen 
Rohstoffkomponenten bekannt sein. Abrasive Feststoffe wie pulverförmige Füllstoffe 
oder Fasern gibt man vorzugsweise stromabwärts über Seitenbeschickungen zu. Pulver-
förmige Materialien besitzen häufig schwierige Fließeigenschaften [Rot07]. Die Kontrol-
le für gleichmäßige Schüttdichte und Vermeidung der Brückenbildung ist erforderlich. 
Für sehr kleine Zugabemengen pro Zeiteinheit empfiehlt sich eine separate Vormischung 
der Komponenten im Vorratsbehälter. Der Doppelschneckendosierer fördert bei gleicher 
Drehzahl ein geringeres Volumen als der Einschneckendosierer, sodass sich der Doppel-
schneckendosierer besonders zum genauen Eindosieren von Pulvern mit geringer Do-
siermenge eignet [SUS99]. Flüssige Komponenten werden mit Hilfe von Zahnrad-, Kol-
ben- oder Membranpumpen hinzugefügt. Je nach Viskosität wird eine zusätzliche Er-
wärmung der Weichmacheröle oder Wachse durchgeführt, um die Zuführung zu erleich-
tern [Eck03].  
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Neben der physikalischen Distribution und Dispersion des Silicas ist eine zusätzliche 
Silanisierungsreaktion für die Herstellung der Silicamischung von entscheidender Bedeu-
tung. Die komplette Silanisierung ist eine Voraussetzung für eine niedrige Viskosität so-
wie maximale Bildung des Füllstoff-Kautschuk-Netzwerks, die für optimale Mischungs-
eigenschaften sehr wichtig ist [Lug99]. Für die notwendige Belegung der Silanolgruppen 
der Silica mit Silan muß das Mischverfahren hinsichtlich Zeitraum und Temperaturfüh-
rung sorgfältig ausgewählt werden. Eine exakte Temperaturführung ist für die reprodu-
zierbare Herstellung der Silicamischungen unumgänglich und bedarf einer besonderen 
Aufmerksamkeit. 
Heutzutage werden in der Reifenindustrie Silicacompounds im Allgemeinen auf Innen-
mischern und Walzwerken in mehreren Stufen, d. h. mehreren Durchläufen gemischt. Es 
werden bis zu vierstufige Mischprozesse beschreiben [Lim08, NL08, Nij08a]. Der Auf-
bau des Innenmischers sowie das dazugehörige Funktionsprinzip werden in mehreren 
Arbeiten beschrieben [RS06, Lim12, Joh01, Nij08, NL08]. Im Compoundierungsprozess 
der Silicamischung wäre es wünschenswert, in einer Mischstufe unter den hohen Scher-
kräften bei relativ niedriger Temperatur die Füllstoffdispersion vorzunehmen und in einer 
anderen Mischstufe die Silanisierungsreaktion unter den hierfür optimalen Bedingungen 
ablaufen zu lassen [Die05]. In [NL08] wird die Silicamischung nach der Silanisierungs-
reaktion durch einige zusätzlichen „remixing“-Stufen bei niedriger Temperatur aufberei-
tet, um die Füllstoffdispersion durch erhöhte Scherung zu verbessern. In [Nij08a] hilft die 
nachfolgende Verarbeitung der Silicamischung auf dem Walzwerk, die Silanisierung so-
gar bei niedriger Temperatur weiter durchzuführen, weil die Kondensationsprodukte 
ständig durch die Erzeugung der neuen freien Oberflächen evaporiert werden können. 
Eine Weiterentwicklung der Maschinentechnik für Silicamischungen sind die Tandem-
mischverfahren (Abbildung 3.1), die aus einem oben angeordneten Stempelkneter und 
einem darunter angeordneten stempellosen Kneter bestehen [GWR+10, PRJ94]. 
34  3 Stand der Technik der Silicamischungherstellung 
 
Bei dem Tandemmischverfahren wird zunächst die Grundmischung mit Silica und Silan 
im Stempelkneter hergestellt. Danach wird diese Grundmischung durch einen 
Übergabeschacht in den darunter angeordneten unteren Mischer ausgeworfen und nach 
Beschicken mit den Vernetzungschemikalien bei niedrigen Temperaturen fertig gestellt. 
Das Tandemmischverfahren ermöglicht ein schnelles Abkühlen der aus dem oberen 
Mischer ausgeworfenen Mischung in dem unteren Mischer, da letzterer mit einem 
niedrigeren Füllgrad und niedrigerer Drehzahl betrieben wird und ein für die Abkühlung 
günstigeres Oberflächen/Volumen-Verhältnis aufweist [RS01, Sch98]. 
In [Klo09] werden die Silanisierungsreaktionen zwischen Silica ULTRASIL® 7000 GR 
und Silan Si69 in Abhängigkeit von Mischzeiten im Innenmischer untersucht. Der Payne-
Effekt sinkt bei einer niedrigen Mischtemperatur von 140 °C sehr langsam und erreicht 
den Endwert erst nach 10 Minuten. Hingegen für die Mischungen, die bei 155 °C ge-
mischt werden, ist nach 8 Minuten die Silanisierungsreaktion bereits abgeschlossen und 
ein niedrigster Payne-Effekt erreicht. Die Schwefelfunktion des Si69 ist ohne weitere 
Vulkanisationsmittelzusätze in der Lage, mit der Kautschukmatrix zu reagieren [Klo09, 
GML+99, Lug02]. Diese Vorvernetzung führt zu einem unerwünschten Anstieg der Mi-
schungsviskosität und einer schweren Nachverarbeitung. Daher sollte die Si69-
Vorvernetzung unter allen Umständen während der Aufbereitung vermieden werden.  
Abbildung 3.1: Schematische Darstellung des Tandem-Mischverfahrens [GWR+10, 
PRJ94] 
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Die Untersuchungen über den Einfluss der maschinentechnischen Seite auf den Silanisie-
rungsprozess wurden in [Die05, LK05, PN05] dargestellt. Die Anforderungen an den 
Mischprozess sind teilweise gegenläufig. Zu niedrige Mischtemperaturen haben einen 
negativen Einfluss auf die Silanisierungsgeschwindigkeit. Zur Entfernung des Ethanols 
ist es auch vorteilhaft, die Mischtemperatur und Mischzeit hochzuhalten. Zur Vermei-
dung der Vorvernetzung müssen die Höhe der Mischtemperatur und Mischzeiten aber 
limitiert werden. Außerdem wird die Füllstoffdispersion durch niedrige Temperatur und 
damit hohe Scherkräfte begünstigt [Klo09]. Für den diskontinuierlichen Mischprozess im 
Innenmischer fanden [RBS+00, RBS+02] heraus, dass eine Mischzeit für das Reaktions-
system von 80 phr Silica (Zeosil® 1165 MP) und 7 phr Silan TESPT (Silquest® A-1289) 
von mindestens 10 Minuten bei 150 °C erforderlich ist und vorzugsweise ein zweiter 
Mischschritt von etwa 5 Minuten durchgeführt werden sollte.  
Während der Silanisierungsreaktion ist die Höhe der Scherkräfte nicht mehr maßgeblich, 
dagegen sind die Erneuerung der freien Oberflächen und eine konstante Temperaturfüh-
rung entscheidend. Eine Reduzierung des Füllgrades verbessert die Entgasungskapazität 
der Mischkammer. Allerdings korreliert bei einem verringerten Füllgrad die Erhöhung 
der Silanisierungseffizienz mit einer Abnahme der Mischkapazität. Der Innenmischer mit 
ineinandergreifenden Rotoren zeigt einen höheren Silanisierungsgrad als der mit tangen-
tialen Rotoren, solange die Mischtemperatur bei der Silanisierungstemperatur gehalten 
wird. Der Grund liegt darin, dass die ineinandergreifende Rotorgeometrie zum effektiven 
Dispersionsverhalten und damit zu einer besseren Verfügbarkeit der Silanolgruppen an 
der Silicaoberfläche führt [Klo10]. Durch Injektion von Luft in die Kautschukmischung 
während des Mischprozesses werden zusätzliche freie Oberflächen gebildet und der Sila-
nisierungsprozess wird beschleunigt. Dies stellt die wirksamste Maßnahme zur Erhöhung 
des Silanisierungsgrades dar [Die05]. In [LK05] wurde ein ähnlicher Effekt durch die 
Erhöhung der Drehzahl beim Mischen erzielt. Aber die Erhöhung der Drehzahl ist wegen 
der möglichen Anvernetzungsgefahr nur begrenzt anwendbar.  
Aus der Literatur ist zusammengefasst zu entnehmen, dass die Herstellung des 
Silicacompounds sehr kompliziert ist und die folgenden Aspekte berücksichtigt werden 
müssen [Lug07, Die07] : 
• Für den kompletten Ablauf der Silanisierung (Primärreaktion) und Freisetzung des 
Ethanols muss die Mischzeit ausreichend lang sein. Es ist förderlich, den Stempel 
mehrmals während eines Mischzyklus hochzuheben, um Ethanol aus der 
Mischung und der Gasphase zu entfernen. 
• Die Silica muss genügend Feuchtigkeit enthalten, um die Silanisierungsreaktion 
auf ein akzeptables Niveau zu beschleunigen. 
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• Die Mischtemperatur sollte präzise gesteuert werden, um eine gute Silanisierung 
sowie einen hohe Diffusionskoeffizient des Ethanols zu erreichen und eine 
thermische Vorvernetzung zu vermeiden. 
• Kleines Mischkammervolumen, geringer Füllgrad, hohe Rotordrehzahl erweisen 
sich von Vorteil. 
Große Anstrengungen wurden in den letzten Jahren vorgenommen, um den He-
rausforderungen bei der Herstellung der Silicamischung von Seiten des Rohstoffes her zu 
begegnen. Innovationen auf diesem Gebiet brachten verschiedene Silane mit hoher 
Vorvernetzungssicherheit [Blu11]. Das Silan TESH weist in molekularen Strukturen 
keinen Schwefel auf und bringt neben der Silanisierung keine Vorvernetzungsgefahr im 
Compoundierungsprozess hervor [RBS+00]. In [Jac10, SKM04] wurde eine silanisierte 
Silica beschrieben. Diese Silica sind unter dem Handelsnamen COUPSIL® oder Aktisil® 
erhältlich. Die Silanisierungsreaktion zwischen Silan und Silica ist weitgehend bei der 
Silica-Herstellung abgeschlossen. Die gewünschte Eigenschaftensverbesserung durch 
Silica/Silan und die Vermeidung des zeitlichen und technischen Aufwands können durch 
die Verwendung von bereits vorab mit Silan belegten Silica ermöglicht werden. 
Das diskontinuierliche Verfahren zeichnet sich durch eine hohe Flexibilität bei Rezep-
turwechseln und mögliche hohe Durchsätze aus. Jedoch kann es bei der chargenweisen 
Herstellung zur Streuung der Mischqualität von einem Batch zum anderen kommen. Zu-
sätzlich tritt aufgrund einer zu geringen Kammertemperatur beim Anfahren des Innenmi-
schers der sog. "First-Batch-Effekt" auf. Damit ist häufig eine Verwerfung bis einschließ-
lich der vierten Mischung verbunden [Bog05]. Einerseits sind intensive Untersuchungs-
bemühungen hinsichtlich der Innenmischer-Herstellungstechnik zu erkennen, um das 
Problem im diskontinuierlichen Verfahren zu lösen. Andererseits gibt es schon lange Be-
strebungen, die Kautschukmischung aufgrund der hohen Investitions- und Betriebskosten 
eines Innenmischers kontinuierlich aufzubereiten, um von dem Konzept der batchweisen 
Herstellung abzuweichen. 
Die kontinuierliche Herstellung von Silicamischungen wird von Eswaran in einem Patent 
der Firma Goodyear beschrieben. Einige Aufbereitungskonzepte mit Ein- und Doppel-
schneckenextruder bzw. ihre Kombinationen wurden vorgestellt. Bei der Firma Pirelli 
wurde auch ein kontinuierliches Produktionsverfahren für Silicamischungen, das sog. 
Continuous Compound System (CCM), erfunden. Wegen der langen Reaktionszeit der 
Silanisierung und verschiedene Prozesstemperaturen, besteht die Aufbereitungsanlage 
aus zwei Doppelschneckenextrudern mit einem gekoppelten „buffer silo“. Der erste Dop-
pelschneckenextruder arbeitet in einem Temperaturbereich von 150 °C bis 200 °C. In 
diesem Extruder findet die Silanisierungsreaktion statt. Die hergestellten Grundmischun-
gen werden granuliert und im „buffer silo“ gelagert. Die Zugabe des Vernetzungssystems 
3 Stand der Technik der Silicamischungherstellung      37 
erfolgt im zweiten Extruder mit einer maximalen Massetemperatur von 120 °C. Im be-
schriebenen kontinuierlichen Prozess von Goodyear und Pirelli wurden Kautschukgranu-
lat und rieselfähige Silica als Rohstoff verwendet [LBR05, Sha02, EKM+98]. 
 4. Experimentelle Arbeiten 
4.1 Verwendete Materialien 
Bei den in dieser Arbeit eingesetzten Rohstoffen handelt es sich um handelsübliche Wa-
ren. Die Gründe liegen einerseits im niedrigen Preis der Materialien, andererseits geht es 
um die Übertragbarkeit der untersuchten Verfahren in dieser Arbeit auf alle gängigen 
Mischungsrezepturen. Somit wird gewährleistet, dass ein Verfahren zur Herstellung von 
einer Vielzahl an unterschiedlichen Mischungen entwickelt wird. 
4.1.1 Kautschuk 
Styrol-Butadien-Kautschuk ist der mengenmäßig bedeutendste Synthesekautschuk. Lö-
sungs-SBR gewinnt als Reifenkautschuk zunehmend an Bedeutung [RS06]. Das Basispo-
lymer hier ist ein Lösungs-SBR mit dem Handelsname BUNA
®
 VSL 5025-2. Der Vinyl-
Gehalt beträgt 50 Gew. % und der Styrol-Gehalt 25 Gew. %. Der BUNA
®
 VSL 5025-2 
wird mit 27,3 Gew. % TDAE-Weichmacherölen verstreckt [NN08a]. Als Kautschukpo-
lymer wird die handelsübliche Ballenware Anwendung finden. Der Vorteil bei der Ver-
wendung von Ballenwaren liegt in der hohen Vielfalt von Materialien, auf die zurückge-
griffen werden kann. Um eine gleichmäßige Dosierung zu ermöglichen, werden Kaut-
schukballen mit einer Spaltermaschine in Streifen überführt. 
4.1.2 Silica 
Im Vorversuch der Compoundierung mit Doppelschneckenextruder wird gezeigt, dass 
Silicapulver für kontinuierliche Aufbereitung nicht geeignet ist, insbesondere wenn die 
Dosiermenge der Silica größer als 20 phr ist. Das feine Silicapulver bildet einen starken 
Staub und neigt dazu, auf der Schneckenoberfläche zu haften oder sich im Zwickelbe-
reich im Zylinder niederzuschlagen. Deshalb wurde stattdessen Silicagranulat eingesetzt. 
Das Silicagranulat mit der Handelsname ULTRASIL
®
 VN 3GR wird verwendet. ULT-
RASIL
®
VN 3GR ist eine Fällungskieselsäure, die durch mechanische Kompaktierung in 
Granulatform übergeht [BU99]. Ihre technischen Kenndaten sind in der folgenden Tabel-
le 4.1 dargestellt. Durch den Granulierprozess besitzt sie eine höhere Stampfdichte und 
bildet bei der Verarbeitung weniger Staub gegenüber pulverförmiger Silica [NN01]. Dar-
über hinaus erleichtert die Erscheinungsform als Granulat den Einzug des Materials in 
die Schnecken. 
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Eigenschaften  
Spez. Oberfläche [m
2
/g] 175 
pH-Wert 6,2 
Stampfdichte [g/L] 345 
DBP-Wert [g/100g] 174 
4.1.3 Organische Silane 
Die in-situ Modifikation der Silica mit dem Silan Si69 ist heutzutage der weitverbreitets-
te Silanisierungsprozess [Lug99]. Si69 mit dem chemischen Namen 
Bis(triethoxysilylpropyl)-tetrasulfide ist ein bifunktionelles schwefelhaltiges Organosilan 
(Abbildung 2.2 links). Die Ethoxy-Gruppe reagiert mit den Silanolgruppen der Silica und 
mit der benachbarten Ethoxy-Gruppe der angekoppelten Si69 untereinander. Somit wird 
die hydrophile Oberfläche der Silica hydrophobiert (siehe Abbildung 2.3 und Abbildung 
2.4). 
4.1.4 Andere Mischungskomponenten 
Weitere Rohstoffe, die im Rahmen dieser Arbeit verwendet werden, sind in Tabelle 4.2 
mit ihrer Funktion und ihrer Erscheinungsform aufgelistet. 
  
Tabelle 4.1: Technische Kenndaten von Silica ULTRASIL® VN3 GR [CHK09, 
NN12] 
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Rohstoffe Handelsname Funktionen  Form 
Weichmacher  Weichmacher LH Absenkung der Mischungs-
viskosität, Verbesserung der 
Verarbeitbarkeit der Kaut-
schukmischung 
Flüssigkeit 
Zinkoxid  Zinkweiß Rotsie-
gel 
Vulkanisationsaktivator Feines Pulver 
Stearinsäure Edenor®C18 98-
100 
Vulkanisationsaktivator, 
Verarbeitungshilfsmittel 
Grobes Pulver 
6PPD Vulkanox
®
 4020 Alterungsschutzmittel Linsenförmiges 
Granulat  
Antilux 654 -- Ozonschutzmittel Pastillen  
CBS Vulkacit
®
 CZ/C Vulkanisationsbeschleuniger Pulver  
DPG Vulkacit
®
D/C Vulkanisationsbeschleuniger Pulver 
Zinkseife Ultra-flow
TM
700S Verarbeitungshilfsmittel Pastillen 
Schwefel  -- Vernetzungsmittel Pulver 
4.2 Mischaggregate 
Die Versuche im Rahmen dieser Arbeit wurden im deutschen Institut für Kautschuktech-
nologie e. v. (DIK) in Hannover durchgeführt. Das Technikum des DIK verfügt über fol-
gende Maschinen und Anlagen für die diskontinuierliche und kontinuierliche Aufberei-
tung. 
4.2.1 Diskontinuierliche Mischaggregate 
Zum diskontinuierlichen Batch-Mischen steht ein Haake 3000E Laborkneter mit 380 cm
3
 
Mischkammer und tangierendem Rotorsystem zur Verfügung. Die Rotordrehzahl ist stu-
fenlos regelbar. Die Mischkammerwand und die Rotoren sind separat temperierbar und 
lassen sich mit Druckluft kühlen.  
Der mit ineinandergreifendem Rotorsystem ausgerüstete Laborinnenmischer GK5E 
kommt beim Batch-Mischen ebenfalls zum Einsatz. Das Mischkammervolumen beträgt 
ca. 5 L. Die Rotordrehzahl kann stufenlos von 17 bis 100 U/min eingestellt werden. Eine 
Wasserumlauftemperierung ist für die Mischkammer und den Klappsattel sowie den Ro-
toren eingebaut und ist bis 95 °C temperierbar [NN09, Bog05]. 
Die Prozessdaten wie z. B. Drehmoment, Temperatur, Rotordrehzahl und mechanische 
Energie während des Mischens lassen sich automatisch aufzeichnen. 
Tabelle 4.2: Verwendete Materialien sowie deren Funktion und Erscheinungsform 
[NN08b, NN07] 
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4.2.2 Gleichlaufender dichtkämmender Doppelschneckenextruder 
4.2.2.1 Berstorff ZE25A UTX 
Als kontinuierliches Aufbereitungsaggregat wird in dieser Arbeit zuerst der gleichsinnig 
dichtkämmende Doppelschneckenextruder  ZE 25 A UTX verwendet. Die geometrischen 
und mechanischen Daten sind in der Tabelle 4.3 dargestellt. 
Schneckendurchmesser [mm] 25  
Durchmesserverhältnis 1,46 
L/D 54 
Achsabstand [mm] 21,5 
Gangtiefe [mm] 4,0 
Antriebsleistung [kW] 10,5  
Max. Drehmoment pro Schneckenwelle [Nm] 90 
Maximale Drehzahl [U/min] 550  
Der Doppelschneckenextruder ZE25 ist sowohl im Gehäuse- als auch im Schneckenbe-
reich modular aufgebaut und besteht aus 10 austauschbaren Zylinderabschnitten mit einer 
jeweiligen Länge von 4 L/D oder 6 L/D [Jac00]. Jedes Gehäuse ist durch Wasserkühlung 
und Heizstäben einzeln temperierbar [Gei07]. Davon sind sieben Gehäuse mit ver-
schließbaren Öffnungen ausgestattet, damit ist es konstruktiv möglich, Materialien zuzu-
geben, zu entgasen, Massetemperatur zu messen und Proben zu entnehmen [URL12b]. Je 
nach den verfahrenstechnischen Anforderungen kann die Gehäuse- und Schneckenkonfi-
guration flexibel gestaltet werden [MW07]. 
4.2.2.2 Berstorff ZE40A UTX 
Die kontinuierliche Aufbereitung der Silicamischung wird außerdem im gleichlaufenden 
dichtkämmenden Doppelschneckenextruder ZE40 A UTX durchgeführt. Dieser Doppel-
schneckenextruder ist durch einen Schneckendurchmesser von 44 mm und ein L/D-
Verhältnis von 55 gekennzeichnet. Der Zylinder und die Schnecken sind modular aufge-
baut, sodass die Konfigurationsmöglichkeiten nahezu unbegrenzt sind, um die verschie-
denen Aufgaben, wie z. B. Dosierung, Entgasung, abzustimmen. Der Zylinder ist in 12 
einzeln zu temperierende Zonen unterteilt. Jedes Gehäuse ist einzeln temperierbar. Die 
ausgewählten technischen Daten des Extruders ZE40 sind in Tabelle 4.4 angegeben. 
  
Tabelle 4.3: Geometrische und mechanische Daten des Doppelschneckenextruders 
ZE25 [NN03, URL12a, NN09] 
4 Experimentelle Arbeiten   43 
Schneckendurchmesser [mm] 44  
Durchmesserverhältnis 1,46 
L/D 55 
Gangtiefe [mm] 7,1 
Antriebsleistung [kW] 77  
Maximale Drehzahl [U/min] 600 
Die Temperierung des Extruders hat beim kontinuierlichen Kautschukmischen besondere 
Bedeutung. Die Gehäuseheizung wird beim kontinuierlichen Mischen üblicherweise nur 
zum Temperieren vor Produktionsbeginn benötigt. Während der Extrusion steht dagegen 
die Kühlung im Vordergrund, wobei meist eine Wasserkühlung verwendet wird [BM09]. 
Die Gehäusebeheizung erfolgt im ZE40-Extruder mit Heizpatronen [Sch08]. Die Küh-
lung funktioniert durch „Counter-Flow“-Kühlwasser, das in Gegenrichtung zum Förder-
strom die Kühlbohrungen durchströmt. 
 
Abbildung 4.1 zeigt den Verlauf des Strömungswegs des Kühlwassers im Gehäuse bei 
den Baureihen ZE UTX. Das Gehäuse des ZE40 ist bei der maximalen Kühlleistung mit 
Wassermenge von 3900 L/Stu. abgekühlt [MLS+07]. Die Kühlleistung wird über die 
Wassermenge, die Wassertemperatur im Vorlauf und die konstruktive Gestaltung der 
Kühlkanäle beeinflusst [BM09]. 
4.2.3 Dosieraggregate 
Insbesondere beim gleichlaufenden dichtkämmenden Doppelschneckenextruder ist die 
Verweilzeitverteilung wegen des Selbstreinigungseffektes der Schnecken so eng, dass die 
Tabelle 4.4: Geometrische und mechanische Daten des Doppelschneckenextruder 
ZE40 [NN03, URL12a, URL12c] 
Abbildung 4.1: "Counter-Flow" Strömungsweg des Kühlwassers im Gehäuse des ZE40-
Extruders 
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Dosierschwankung sich unmittelbar negativ auf die Mischungsqualität auswirken kann 
[BM09]. Daher stellt die kontinuierliche Aufbereitung hohe Ansprüche an die Dosie-
rungsaggregate. Abgestuft nach Durchsatzleistung und Erscheinungsform des Materials 
bieten sich unterschiedliche Dosiergeräte an [Rot07].  
4.2.3.1 Dosierung von Granulat und Pulver 
Silicagranulat in Kornform lässt sich auf gravimetrischem Weg kontinuierlich in den 
Doppelschneckenextruder zuführen. Da die Chemikalien verschiedene Erscheinungsfor-
men besitzen und in kleinen Mengen der Kautschukmischung zugesetzt werden, ist es 
notwendig, eine Vormischung davon zu erstellen, um den durch die Dosierung entste-
henden Aufwand zu minimieren. Die pastillenförmigen Bestandteile werden in einer 
Mühle pulverisiert und in einem Trommelmischer nach dem Rezepturverhältnis vorge-
mischt. Durch separat angetriebene Zweischnecken-Seitenfüttereinrichtungen (ZSFE), 
die an den Extruder angeschlossen sind, lässt sich die Zugabe der hergestellten pulveri-
gen Vormischung seitlich in den Extruder realisieren [BM07, Gei07]. 
4.2.3.2 Dosierung der Flüssigkeit 
Das Weichmacheröl und das Silan werden vor dem Versuch gemischt und bei der Extru-
sion mit einer Ölpumpe (Mahr Metering Systems GmbH) in den Extruder eindosiert. 
4.2.3.3 Dosierung des Kautschuks mit Zahnradpumpe 
Im Gegensatz zu den meisten Additiven treten bei den Dosierungen des Kautschuk-
Basispolymers grundsätzliche Schwierigkeiten auf. Kautschuk ist nur kostenintensiv zu 
granulieren und neigt dazu, miteinander zu verkleben. Um Verkleben zu verhindern, wird 
das Kautschukgranulate mit einem Trennmittel, z. B. Talkum, bepudert. Dies ist aber 
nicht optimal, da einerseits die Trennmittel die Produkteigenschaften beeinflussen kön-
nen [Lut11] und andererseits es schwierig ist, den genauen Anteil der Trennmittel in der 
Rezeptur zu berechnen. Durch eine Kombination von Einschneckenextruder und Zahn-
radpumpe lassen sich grobe gespaltene Kautschukstreifen zuverlässig und kostengünstig 
in einen Doppelschneckenextruder fördern [BM09]. Ein spezieller Einschneckenextruder 
zieht den Kautschuk ein und fördert sie zur Zahnradpumpe. Die Zahnradpumpe wirkt als 
eine Verdrängerpumpe. Auf der Eintrittsseite der Pumpe wird der Kautschuk eingezogen 
und in den Zahnlücken von zwei kämmenden gegenläufigen Zahnrädern transportiert. 
Dann wird der Kautschuk durch das Ineinandergreifen der Zähne aus diesen Lücken ver-
drängt (Abbildung 4.2). 
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Durch eine Druckregelung wird die Drehzahl des Einschneckenextruders so angepasst, 
dass die nachfolgende Zahnradpumpe immer zu 100 % gefüllt ist [NN08c]. Das Material 
wird volumetrisch in den nachgeschalteten Doppelschneckenextruder gefördert und mit 
einer schonenden Temperaturentwicklung behandelt [Bec07].  
In dieser Arbeit werden die SSBR-Streifen durch die Kombination eines Einschnecken-
extruders (Transfermixextruder AZ MCTM 60) mit einer Zahnradpumpe (Troester ZP 
56/33) in den Doppelschneckenextruder ZE40 dosiert. Die Korrelation zwischen der 
Drehzahl der Zahnradpumpe und der Durchsatz des Rohkautschuks werden durch Kalib-
riermessungen vor der Extrusion abgestimmt [BM09]. Die Abhängigkeit des Durchsatzes 
von der Drehzahl der Zahnradpumpe wird in Abbildung 4.3 aufgezeigt. 
 
 
Die Zuführung des Rohkautschuks in den Doppelschneckenextruder ZE25 erfolgt durch 
die Kombination des Laboreinschneckenextruders Rubicon EEK 32.12S mit der Zahn-
radpumpe MAAG Entrex SP21-4. Das Funktionsprinzip ist identisch mit dem der Zahn-
Abbildung 4.2: Schematische Struktur einer Zahnradpumpe 
Abbildung 4.3: Linearitätsbestimmung des Zusammenhangs zwischen Durchsatz und 
Drehzahl der Zahnradpumpe Troester ZP 56/33 für SSBR 
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radpumpe für den Doppelschneckenextruder ZE40. Die technischen Daten der Zahnrad-
pumpe sind in der folgenden Tabelle 4.5 zu sehen. 
Parameter Troester (für ZE40) MAAG (für ZE25) 
max. Durchsatz [kg/h] 120  10 
max. Drehzahl [U/min] 48 50 
Saugdruck [bar] 20 20 
Förderdruck [bar] 500 350 
Max. Differenzdruck [bar] 450 250 
Zähnezahl 28 - 
Verzahnung Pfeilverzahnt Pfeilverzahnt 
4.3 Mischungscharakterisierung 
Die Silicamischungen werden je nach Charakterisierungsbedarf entweder auf Raumtem-
peratur oder auf -196 °C in flüssigem Stickstoff abgekühlt. Da die Proben in kleinen Stü-
cken entnommen werden, kann die Silanisierung der im flüssigen Stickstoff abgekühlten 
Silicamischung unvermittelt gestoppt werden. Die Proben werden vor der Messung für 
eine Nacht bei Raumtemperatur gelagert. Für jeden Messwert werden zwei Proben ent-
nommen, es wird der durchschnittliche Wert beider Ergebnisse verwendet. 
Payne-Effekt 
Für die quantitative Beurteilung des Silanisierungsgrades wird eine dynamisch-
mechanische Analyse mit dem RPA 2000 der Firma Monsanto herangezogen. Gemessen 
wird hierbei die Amplitudenabhängigkeit des Speichermoduls G' bei einer festen Fre-
quenz. Der Abfall des Speichermoduls G' mit steigender Belastungsamplitude (Payne-
Effekt) ist das Maß zur Beurteilung der Reduktion der Füllstoff/Füllstoff-
Wechselwirkung. Wenn auch für diesen Effekt die Vernetzungsdichte und die Füllstoff-
dispersion mit bestimmend sind, wird dennoch der Payne-Effekt vor allem durch die 
Hydrophobierung (Silanisierung) der Oberfläche des Silicas beeinflusst [MKG+05, 
DNR+03, HK08].Dadurch ist die Möglichkeit gegeben, den Payne-Effekt für die Beurtei-
lung des Silanisierungsgrades heranzuziehen. Dies ist eine häufig praktizierte Vorge-
hensweise. Der Speichermodul wird als Differenz der Amplituden zwischen 0,56 bis 
100,02 % bei einer Frequenz von 1 Hz und Temperatur von 100 °C im RPA gemessen. 
  
Tabelle 4.5: Technische Daten der Zahnradpumpen Troester und MAAG [Gei07, 
NN09] 
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Mooney-Viskosität 
Um Hinweise auf eine mögliche Veränderung der Phasenmorphologie zu erhalten, wird 
die Messung der Mooney-Viskosität ML1+4 herangezogen [DNR+03]. Die Mooney-
Viskosität wird von der Füllstoffdispersion, der Molmasse und vom Silanisierungsgrad 
beeinflusst. Die Ermittlung der Mooney-Viskosität erfolgt bei 100 °C am Scherscheiben-
Viskosimeter vom Typ Mooney MV 2000E der Firma Monsanto [NN09]. 
Füllstoffdispersion 
Die Bestimmung der Füllstoffdispersion in der vorliegenden Arbeit wird mit der am DIK 
entwickelten Methode des Dispersion-Index-Analysis-System (DIAS) durchgeführt. Der 
Gehalt an nicht dispergierten Füllstoffagglomeraten (Makrodispersion) wird durch Hell-
feld-Vertikalreflektionsmessungen an Glanzschnitten in Anlehnung an ASTM-Norm er-
mittelt [NN00, SGB92]. Die Form und Größe der nicht dispergierten Füllstoffagglomera-
te lassen sich durch dunkle Bereiche auf hellem Grund zeigen und werden zur Auswer-
tung des Dispersionskoeffizienten herangezogen [ZS03]. Die Durchführung der DIAS-
Methode wurde im Abschnitt 2.1.3 beschrieben. 
4.4 Simulationsprogramm zum Mischprozess 
Der Mischprozess entlang der Extruderachse ist wenig transparent, bzw. es liegen nur an 
diskreten Orten Informationen über Massetemperaturen, Verweilzeit und Druck vor. Die 
Leistungseinbringungen und der Füllgrad entlang der Schnecken können nur unzu-
reichend erfasst oder gar nicht quantifiziert werden [Lim08]. Unter Berücksichtigung der 
Strömungs-, Wärmetransport-, Reaktions- und Verdampfungsvorgänge kann mit Hilfe 
von Prozessmodellen eine vollständige Energiebilanz errechnet werden [Gre94]. Als Er-
gebnis der Simulation können die relevanten Prozesszustandsgrößen, wie z. B. Masse-
temperatur, Füllgrad, dissipierte Energie, Verweilzeit, Umsatz (bei reaktiven Systemen), 
usw., entlang der Schnecke ausgegeben werden [Lam06]. Die Prozesssimulationen tragen 
wesentlich zur Erhöhung des Prozessverständnisses bei, wobei ein Ziel die „gläserne 
Schnecke“ ist. Sie bietet die Möglichkeit, den Prozess zu optimieren und den Versuchs-
aufwand zu vermindern [Koh07]. Es sind mehrere Simulationsprogramme auf dem Markt 
[MFK02].  
In der vorliegenden Arbeit wird die Verwendung des Simulationsprogramms MOREX 
(Modellierung der Reaktiven Extrusion) zur Aufbereitung der Silicamischung im gleich-
laufenden dichtkämmenden Doppelschneckenextruder präsentiert. Das MOREX Pro-
gramm wurde am Institut für Kunststoffverarbeitung (IKV) an der RWTH Aachen Uni-
versity entwickelt und wird von der Firma aiXtrusion GmbH, Aachen, kommerziell ver-
trieben. Das eindimensionale Modellierungsprogramm MOREX zeichnet sich dadurch 
aus, dass sich die Prozessgrößen entlang der gesamten Schnecke sukzessive berechnen 
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lassen. Dazu zählt z. B. die Vorhersage des Druck- und Temperaturverlaufs, der mittleren 
Verweilzeit, des Füllgrads und der dissipierten Energie, usw. Die prinzipielle Vorge-
hensweise von MOREX zur rechnergestützten Auslegung eines modular aufgebauten 
gleichlaufenden Doppelschneckenextruders zeigt Abbildung 4.4 [Aix04, Gre94]. 
 
Die Grundlage des Berechnungskerns ist die Simulation der Strömung in den Förder- und 
Knetelementen (Kasten 1 in Abbildung 4.4). Aufbauend auf diesem Modul sind weitere 
Modelle zur Berechnung spezieller Effekte implementiert worden. Es handelt sich um die 
Modelle zur Beschreibung der Polymerisations-/Depolymerisationsreaktion, der Entga-
sung unter Berücksichtigung des Wärmetransports, der Diffusion und der Oberflächen-
vergrößerung beim Aufschäumen, usw. (Kasten 2). Mithilfe der Umsetzung dieser Mo-
delle lässt sich die Optimierung der Prozesskennwerte (Schneckenkonfiguration, Aufbe-
reitungsparameter) für eine entsprechende Aufgabestellung ermöglichen [Aix04, Gre94]. 
In Abbildung 4.5 sind die für die Berechnung benötigten Ausgangsdaten in Kasten 1 dar-
gestellt. Für verschiedene Extrusionsmassen kommen Carreau- und Potenz-Ansatz zur 
rheologischen Modellierung im Programm zum Einsatz. Wenn ausreichende Informatio-
nen zu den Maschinen, den rheologischen und thermischen Eigenschaften der Polymere 
sowie Polymermischungen vorliegen, wird die Berechnung durch die Eingabe des Be-
triebspunktes gestartet. Aus der Berechnung ergibt sich die Ausgabe der wichtigsten 
Massezustandsgrößen entlang der Schneckenachse, die teilweise in Kasten 2 (Abbildung 
4.5) gegenübergestellt sind. Zur Prozessoptimierung bietet sich eine Variation des Be-
triebspunktes an, es können aber auch die Schneckenkonfiguration und Rezeptur geändert 
werden. In Kapitel 5.3 wird die Anwendung von MOREX in der vorliegenden Arbeit 
dargestellt und die Simulationsergebnisse diskutiert. 
Abbildung 4.4: Modellierung und Vorgehensweise zur Auslegung von dichtkämmenden 
gleichlaufenden Doppelschneckenextrudern durch MOREX 
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Abbildung 4.5: Simulationsvorgang des Aufbereitungsprozesses durch MOREX im 
Doppelschneckenextruder 
 5. Ergebnisse und Diskussion 
5.1 Diskontinuierliche Aufbereitung der Silicamischung 
Der Vorversuch mit dem Doppelschneckenextruder ZE25 hat gezeigt, dass der Ver-
suchsaufwand der Dosierungen für die vorgemischten Kleinchemikalien und das Vernet-
zungssystem sehr groß ist. Daher wird für die Versuche auf dem Doppelschneckenextru-
der ZE40 eine Veränderung der Mischrezeptur vorgenommen. Nach diesen zwei ver-
schiedenen Mischrezepturen werden die Silicamischungen durch diskontinuierliche Auf-
bereitungsweise hergestellt. Die Eigenschaftsprofile der diskontinuierlichen hergestellten 
Silicamischungen dienen als Referenzgrößen oder Zielgrößen, die durch das zu entwi-
ckelnde kontinuierliche Verfahren erreicht oder sogar überschritten werden sollen. 
5.1.1 Referenzmischung 1 im Laborkneter für ZE25 
Die Mischrezeptur 1, die zur diskontinuierlichen Herstellung der Referenzmischung 1 im 
Laborkneter (Haake 3000E, tangierende Rotoren, 380 cm
3
) und zur kontinuierlichen 
Aufbereitung der Silicamischung mit Doppelschneckenextruder ZE25 verwendet wird, ist 
in Tabelle 5.1 zu finden. 
Rohstoffe Anteil [phr] 
SSBR 100 
Silica 20 
Si69 3,25 
Weichmacher 10 
Zinkseife 3 
ZnO 3 
Stearinsäure 2 
6PPD 1,5 
Antilux 654 2 
CBS 1,5 
DPG 2 
Schwefel 1,5 
 
Tabelle 5.1: Rezeptur 1 für die Herstellung der Silicamischung im Doppelschnecken-
extruder ZE25 und der Referenzmischung 1 im Laborkneter 
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Nach der vierstufigen Mischungsvorschrift in Tabelle 5.2 erfolgt die diskontinuierliche 
Silanisierungsprozedur im Laborkneter. Das optimale Temperaturfenster der Silanisie-
rungsreaktion mit Si69 befindet sich zwischen 140 und 160 °C [LBR05, Bur02, NL08, 
Nij08]. Bei einer Aufbereitungstemperatur unter 140 °C verringert sich die Effizienz der 
Silanisierung, während bei Temperaturen über 160 °C Anvernetzungsgefahr wegen des 
Abbaus der Schwefelbrücken im Si69 besteht. Das Vernetzungssystem und Kleinchemi-
kalien werden in der letzten Stufe bei niedriger Temperatur eingemischt. 
Reihenfolge Temperatur Drehzahl Zugabe Mischzeit    
[min] 
Stufe 1 40 °C 50 U/min SSBR 1  
2/3 Silica, 
2/3 Si69 
Stearinsäure, 
ZnO 
2 
1/3 Silica, 
1/3 Si69 
Weichmacheröl 
2  
Stufe 2 150 °C 150 U/min - 2  
Lagerung 2 Std. bei Raumtemperatur 
Stufe 3 150 °C 100 U/min - 8  
 Lagerung 2 Std. bei Raumtemperatur 
Stufe 4 40 °C 50 U/min 6PPD,                   
Antilux654, 
Zinkseife, 
Schwefel, 
CBS, DPG 
2  
Lagerung über Nacht bei Raumtemperatur  
5.1.2 Referenzmischung 2 im Innenmischer für ZE40 
Wie zuvor schon gesagt, erfordert die Dosierung des Vernetzungssystems und der Klein-
chemikalien großen zusätzlichen Versuchsaufwand. Außerdem stellen Silanisierung und 
Dispersion der Silica den wichtigsten Aspekt dieser Arbeit dar. Deshalb werden Vernet-
zungssystem und Kleinchemikalien im Rahmen der Untersuchungen mit ZE40 aus der 
Rezeptur entfernt, um sich auf die Zusammenhänge zwischen den Verarbeitungsrandbe-
dingungen, auf den Verlauf der Silanisierung und auf die Dispersion des Silicas zu kon-
zentrieren. Dabei kann der Einfluss des Vernetzungssystems und der Kleinchemikalien 
Tabelle 5.2: Mischvorschrift der Referenzmischung 1 mit Laborkneter 
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ausgeschlossen werden. Da je 100 phr SSBR BUNA VSL 5025-2 mit 37,5 phr TAED-
Weichmacheröl verstreckt wird, soll der Kautschukanteil 137,5 phr in der Rezeptur für 
ZE40 eingesetzt werden. Der Anteil des Silicas ist auf 50 phr angestiegen. Die Zusam-
mensetzung der veränderten Rezeptur ist in Tabelle 5.3 zu finden. 
Rohstoffe Anteil [phr] 
SSBR 137,5 * 
Silica 50 
Si69 8,13 
Weichmacher 10 
Die im Innenmischer (GK5E, ineinandergreifende Rotoren, 5L) hergestellte Silicami-
schung wird als Referenzmischung 2 mit den ZE40-Mischungen verglichen. Der batch-
weise Mischvorgang wird vom Laborkneter zum Innenmischer übertragen. Nur entfällt 
die Eingabe der Kleinchemikalien und des Vernetzungssystems. Der Fingerprint des 
Mischprozesses im Innenmischer ist in Abbildung 5.1 aufgezeigt. In diesem Diagramm 
sind die Antriebsleistung, die Rotordrehzahl sowie die Mischungstemperatur als Funktion 
der Mischzeit aufgetragen. Beim Mischen wird die Mischkammertemperatur auf 95 °C 
eingestellt. Nach der Eingabe des SSBR werden Silica, Silan und Weichmacheröl zu-
sammen zugeführt. Um die Silanisierungsreaktion schnell zu starten, muss die Drehzahl 
der Rotoren erhöht werden, damit die Massetemperatur durch die von den Rotoren einge-
brachte mechanische Energie auf 140 °C steigen kann. Die Massetemperatur muss durch 
Anpassen der Rotordrehzahl im Bereich zwischen 140 und 160 °C gehalten werden. 
Während des Mischprozesses wird der Stempel dreimal hochgefahren, um Ethanol aus-
zubringen und die Gleichgewichtsreaktion der Silanisierung zu höheren Umsätzen zu 
treiben. 
Tabelle 5.3: Rezeptur 2 für die Herstellung der Silicamischung im Doppelschnecken-
extruder ZE40 und der Referenzmischung 2 im Innenmischer (* enthält 37,5 phr TAED 
Öl) 
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5.1.3 Eigenschaftsvergleich der Referenzmischungen 
Nach der Materialanalyse bezüglich des Payne-Effekts, der Mooney-Viskosität und der 
Füllstoffdispersion und Prozessanalyse des Energieverbrauches werden die Eigen-
schaftsprofile der Referenzmischungen und des reinen Kautschuks in Tabelle 5.4 einan-
der gegenübergestellt. Diese Material- und Prozessdaten kommen bei der Beurteilung 
und beim Vergleich von diskontinuierlichem und kontinuierlichem Aufbereitungsprozess 
zum Einsatz. 
 Referenz 1 Referenz 2 SSBR 
Mischrezeptur Rezeptur 1 Rezeptur 2 - 
Mischaggregat Laborkneter Innenmischer - 
Füllstoffanteil [phr] 20 50 - 
Payne-Effekt [kPa]                    
G'(0,56 %)- G'(100,02 %) 
60,4 257 45,2 
ML1+4 40,5 54,1 49,2 
DIAS mittlere Partikelgröße 
[µm
2
] 
Nicht       
Auswertbar 
879 - 
DIAS Partikelanzahl  Nicht      
Auswertbar 
1760 - 
spez. Energie [kWh/kg] 0,130 0,402 - 
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Abbildung 5.1: Fingerprint der Herstellung der Referenzmischung 2 im Innenmischer 
mit ineinandergreifendem Rotorsystem 
Tabelle 5.4: Material- und Prozessdaten der mit verschiedenen Parameter diskonti-
nuierlichen hergestellten Referenzmischungen und des reinen Kautschuks 
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5.2 Kontinuierliche Aufbereitung der Silicamischung 
5.2.1 Einstufiger Prozess im ZE25 und ZE40 
Die im Batch zeitliche sequenzielle Abfolge der Materialzugabe und die Einarbeitung in 
einem Mischprozess werden in der kontinuierlichen Aufbereitung von einer Zeitachse auf 
eine Verfahrenslänge übertragen. Da die Silanisierungsreaktion während der Extrusion 
stattfinden muss, ist die Verweilzeit ein limitierender Faktor für den maximal einzustel-
lenden Durchsatz im kontinuierlichen Mischprozess in dieser Arbeit. Der sogenannte ein-
stufige kontinuierliche Aufbereitungsprozess bedeutet, dass alle Vorgänge eines komplet-
ten Mischprozesses in einer Schneckenlänge zugeordnet und durchgeführt werden. Un-
terschiedliche Zonen der Schnecken werden entsprechend ihrer Aufgaben in verschiede-
ne Bereiche untergeteilt. 
5.2.1.1 Durchführung und Ergebnisse der Experimente im ZE25 
5.2.1.1.1 Schneckenaufbau und Aufbereitungsparameter 
Die kontinuierliche Aufbereitung der Silica gefüllten SSBR-Mischung erfolgt zunächst 
im ZE25 mit Variation der Schneckenkonfiguration und Zylindertemperatur. Die Rezep-
tur 1 (Tabelle 5.1) wird in den ZE25-Extrusionsversuchen verwendet. In Abbildung 5.2 
ist die Schneckenkonfiguration 1 (Abkürzung: ZE25-SK1) mit dem eingestellten Zylin-
dertemperaturprofil und der Auslegung der Dosieranlagen schematisch dargestellt. Die 
Dosierungsprinzipien für jeden Bestandteil in der Rezeptur wurden in Kapitel 4.2.3 be-
schrieben. 
In Zone 1 (Abbildung 5.2) wird Silicagranulat gravimetrisch dosiert. Durch die Kaut-
schuk-extruder-Zahnradpumpen-Kombination in Zone 3 lässt sich grob zu Streifen ge-
spaltenes SBR volumetrisch in den Extruder zugeben und mit dem von Zone 1 geförder-
ten Silicagranulat erst vermischen. Der Mischprozess findet erst ab Zone 3 statt. Nach 
dem Verhältnis in der Rezeptur werden Weichmacher und Si69 vorgemischt und in Zone 
4 in den Extruder zu dem Mischgut gepumpt. 
In der Zone 7 erfolgt eine Vakuumentgasung. Dadurch werden die während der Silanisie-
rungsreaktion anfallenden Kondensationsprodukte entfernt und die Gleichgewichtsreak-
tion der Silanisierung zu höheren Umsätzen getrieben. 
Aufgrund der axial offenen Schneckenkanäle muss der Entgasungsraum der Entgasungs-
öffnung durch vollgefüllte Zonen abgedichtet werden. Dafür werden rückfördernde 
Mischelemente (Knetelement und Förderelement mit negativer Gangsteigung) vor der 
Entgasungsöffnung integriert. Im Entgasungsraum muss der Zylinder teilgefüllt sein. Da-
für kommen Förderelemente mit größerer Gangsteigung bevorzugt zum Einsatz, um ei-
nerseits eine möglichst große Oberfläche für die Entgasung bereitzustellen und anderer-
seits einen Masseaustritt an der Entgasungsöffnung zu vermeiden [Koh07]. 
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Die Kleinchemikalien und der Vernetzer werden vorgemischt und mittels einer gravimet-
rischen Brabender Seitenfütterdosierung in Zone 8 dosiert werden. Die Einarbeitung und 
die Verteilung von Vernetzer und Kleinchemikalien werden durch die Auslegung der 
Knetelemente im hinteren Bereich der Schnecken realisiert. Am Extruderaustritt befindet 
sich eine 2-Loch-Düse, um Extrudate direkt zu Rundsträngen auszuformen.  
Die Zylindertemperatur wird nach der Zugabe von Weichmacheröl und Silan ab Zone 4 
zwischen 140 und 160 °C eingestellt, um die höchste Effizienz der Silanisierungsreaktion 
ohne Anvernetzungsgefahr zu erreichen. Um die Schwefel-Anvernetzung zu vermeiden, 
muss die Massetemperatur auf unter 120 °C nach der Eingabe des Vernetzungssystems 
gehalten werden. Die verwendeten Schneckenelemente werden in der Tabelle 5.5 aufge-
listet. 
 
 
Schneckenelement Bezeichnung Zahl Wirkung 
Förderelement mit Erdmengerprofil E-37,5/1/2 12 Masse fördern 
Förderelement mit Erdmengerprofil E-25/1/2 16 Masse fördern 
Förderelement mit Schubflanken-
profil 
37,5/1/2S 2 Masse fördern 
Knetelement mit Erdmengerprofil E-KB37,5/5/45L  2 Masse kneten,       
fördern 
Knetelement mit Erdmengerprofil E-KB25/5/45L 13 Masse kneten,      
fördern 
Zahnelement ZB22,5/3/10 1 Flüssigkeit            
einmischen 
Zwei zusätzliche rückfördernde Knetelemente werden in der Schneckenkonfiguration 2 
(Abkürzung: ZE25-SK2) integriert, um einen Strömungswiderstand aufzubauen und die 
Abbildung 5.2: Extrusion mit Doppelschneckenextruder ZE25 Schneckenkonfiguration 
1 (Abkürzung: ZE25-SK1) 
Tabelle 5.5: Liste der verwendeten Schneckenelemente in der ZE25-SK1 
5 Ergebnisse und Diskussion   57 
Masse intensiv zu vermischen (Abbildung 5.3). Dadurch werden eine bessere Füllstoff-
dispersion und ein höherer Silanisierungsumsatz wegen erhöhter Scherbelastung und 
mehr eingebrachter Energie erwartet. Die Tabelle 5.6 zeigt die Art und Anzahl der einge-
setzten Schneckenelemente in der Schneckenkonfiguration 2. Im Versuch mit der Schne-
ckenkonfiguration ZE25-SK2 wird die Soll-Zylindertemperatur dahingehend optimiert, 
niedrigere Temperaturen im Einzugsbereich und dem Mischbereich für Vernetzungssys-
tem und Kleinchemikalien einzustellen, damit diese in eine hochviskose Matrix einge-
mischt werden und eine bessere Mischwirkung ermöglicht wird. 
 
 
Schneckenelement Bezeichnung Zahl Wirkung 
Förderelement mit Erdmengerprofil E-37,5/1/2 10 Masse fördern 
Förderelement mit Erdmengerprofil E-25/1/2 18 Masse fördern 
Knetelement mit Erdmengerprofil E-KB37,5/5/45L 4 Masse kneten,    
fördern 
Knetelement mit Erdmengerprofil E-KB25/5/45L 12 Masse kneten,   
fördern 
Knetelement mit Erdmengerprofil E-KB25/5/45R 2 Masse kneten,  
rückfördern 
Zahnelement ZB22,5/3/10 1 Flüssigkeit          
einmischen 
Alle Versuche mit ZE25 erfolgen mit einer Extruderdrehzahl von 200 U/min bei einem 
Durchsatz von 10 kg/h. Durch die Abdeckungen bei den Zonen 5, 6, 9, 10 werden die 
Massetemperaturen mit einem externen Einstichthermometer und die Verweilzeit mit 
einer Stoppuhr gemessen. Am Extruderaustritt wird das Extrudat direkt entnommen, wo-
bei sich die Masseaustrittstemperatur mit einem Einstichthermometer ermitteln lässt. Die 
Abbildung 5.3: Extrusion mit Doppelschneckenextruder ZE25 Schneckenkonfiguration 
2 (Abkürzung: ZE25-SK2) 
Tabelle 5.6: Liste der verwendeten Schneckenelemente in der ZE25-SK2 
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Proben im Rahmen der Versuche mit ZE25 werden in Umgebungsluft auf Raumtempera-
tur abgekühlt. Die Verweilzeiten werden mittels Zugabe von 0,1 g Farbstoff in der Zone 
für die Zugabe des Silicagranulats mit einer Stoppuhr gemessen. 
5.2.1.1.2 Prozessanalyse 
Die Erwärmung und die Abkühlung des Mischguts erfolgten durch den Wärmeaustausch 
über die Zylinderwand und hängen von der vorliegenden Wärmeaustauschfläche und 
dem Durchsatz ab [BM09]. Bei hochviskosen Reaktanden kann eine langsam verlaufende 
Reaktion durch die Schererwärmung wesentlich beschleunigt werden. Die Energiedissi-
pation und die Massetemperatur lassen sich durch die Wahl der Schneckenelemente we-
sentlich beeinflussen [Gre94]. Die Massetemperatur der einzelnen Zonen und die ent-
sprechenden Verweilzeiten sind in Abbildung 5.4 und Abbildung 5.5 mit der Schnecken-
konfiguration dargestellt. Die angegebene Verweilzeit ist die minimale Verweilzeit der 
Masse. Aufgrund der Einsetzung mehrerer Knetelemente und daraus resultierender höhe-
rer Scherbelastung liegt das Massetemperaturprofil der ZE25-SK2 generell höher als das 
von ZE25-SK1. Bei der ZE25-SK2 tritt eine geringfügig längere Verweilzeit der Masse 
als bei der ZE25-SK1 auf, die auf die rückstauende Wirkung und verringerte Förderkapa-
zität der Knetelemente zurückgeführt werden kann. 
 
 Z3 Z4 Z5 Z6 Z7 Z8 Z9 Z10 Aus-
tritt 
Soll-Zylinder- 
Temperatur [°C] 
120 140 160 150 120 90 90 90 - 
Masse- 
Temperatur [°C] 
─ ─ 163 168 ─ ─ 132 125 130 
Masse-
Verweilzeit [S] 
─ ─ 11 14 ─ ─ 35 45 57 
  
Abbildung 5.4: Verarbeitungstechnische Parameter in der Extrusion mit ZE25-SK1 (Z: 
Zone) 
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 Z3 Z4 Z5 Z6 Z7 Z8 Z9 Z10 Aus-
tritt 
Soll-Zylinder- 
Temperatur [°C] 
100 155 155 155 140 80 80 80 - 
Masse- 
Temperatur [°C] 
─ ─ 165 165 ─ ─ 140 130 130 
Masse-
Verweilzeit [S] 
─ ─ 11 17 ─ ─ 39 47 64 
In den Silanisierungszonen 5, 6, 7 wird die Massetemperatur auf die gewünschte Silani-
sierungstemperatur nicht begrenzt. Zugleich werden die Massetemperaturen in Zone 9 
und Zone 10 nach der Zugabe des Vernetzers nicht rechtzeitig unterhalb 120 °C reduziert, 
obwohl das Kühlsystem des Extruders auf höchste Leistung eingestellt wurde. D. h., dass 
die Kühleffizienz des Extruders nicht ausreicht, um eine niedrigere Temperatur unterhalb 
von 120 °C nach der Zugabe des Vernetzers zu erreichen. Es tritt eine Anvernetzung auf. 
Die Vernetzung würde zu deutlichen Abstrichen in der Verarbeitungsfähigkeit und bei 
den Mischungseigenschaften führen.  
Es ist auch deutlich zu sehen, dass die minimale Verweilzeit der Silicamischung im Sila-
nisierungsbereich (Zone 5 - Zone 7) nur ca. 15 s ist. Die gesamte minimale Verweilzeit, 
die für die Dispersion zur Verfügung steht, beträgt ca. 64 s. Im Vergleich mit dem La-
borkneter, in dem die Silicamischung mindestens 10 min bei ca. 150 °C diskontinuierlich 
aufbereitet wird, ist die Verweilzeit im Doppelschneckenextruder ZE25 zu kurz für eine 
ausreichende Silanisierungsreaktion und Dispersion der Silicapartikel. 
5.2.1.1.3 Analyse der Materialeigenschaften 
Um den Silanisierungsgrad der mit verschiedenen Aufbereitungsverfahren hergestellten 
Silicamischungen zu beurteilen, wird der Payne-Effekt der Extrusionsmischungen in Ab-
bildung 5.6 dargestellt.  
Abbildung 5.5: Verarbeitungstechnische Parameter in der Extrusion mit ZE25-SK2 
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Die im Laborkneter erzielten Werte für den Payne-Effekt liegen deutlich niedriger, als 
die auf dem Compoundierextruder ZE25 erzielten. Das bedeutet, dass der Silanisierungs-
prozess im Laborkneter praktisch bessser abgelaufen ist, im Extruder dagegen schlecht. 
Der Dispersionsgrad des Silicas in den Mischungen, die mit ZE25-SK1 und ZE25-SK2 
hergestellt werden, ist mit DIAS nicht quantitativ auswertbar. Diese schlechte Dispersion 
kann vermutlich auf die zu kurze Verweilzeit und den dementsprechend niedrigen Ener-
gieeintrag zurückgeführt werden. 
Nachdem sich gezeigt hat, wie begrenzt die Möglichkeiten für die Silanisierung in Extru-
dern dieser Größenklasse sind und dass außerdem die Füllstoffdispersion sehr unbefrie-
digend ist, wird die Entscheidung für den Wechsel zu einem größeren Extruder getroffen. 
Es ergab sich die Möglichkeit, einen Doppelschneckenextruder Berstorff ZE40 A UTX 
mit gleichsinnig drehenden Schnecken von 44 mm Durchmesser einzusetzen, der im 
Technikum des Deutschen Instituts für Kautschuktechnologie in Hannover steht. Hiermit 
lassen sich wesentlich längere Verweilzeiten realisieren als auf der Maschine mit 25 mm 
Schneckendurchmesser. 
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Abbildung 5.6: Payne-Effekt der mit Laborkneter, ZE25-SK1 und ZE25-SK2 herge-
stellten Mischungen 
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5.2.1.2 Durchführung und Ergebnisse der Experimente im ZE40 
5.2.1.2.1 Schneckenaufbau und Aufbereitungsparameter 
Wie in 5.1.2 schon dargelegt, sind die Silanisierung und Dispersion des Silicas die wich-
tigsten Forschungsaspekte dieser Arbeit. Der Einfluss der Kleinchemikalien und des Ver-
netzungssystems soll ausgeschlossen werden. Bei den nachfolgend beschriebenen Unter-
suchungen auf ZE40 werden Kleinchemikalien und Vernetzungssystem aus der Rezeptur 
entfernt. Die verbesserte und vereinfachte Rezeptur 2 für Versuche auf ZE40 wurde in 
5.1.2 beschrieben. Die hintere Hälfte des ZE40-Zylinders ist mit zwei atmosphärischen 
Entgasungsöffnungen versehen, um die alkoholischen Kondensationsprodukte abzufüh-
ren. 
Die Extrusionsversuche im ZE40 erfolgen mit Variation der Schneckenkonfiguration, 
Zylindertemperatur und Drehzahl der Schnecken, wie in Abbildung 5.7 und Abbildung 
5.8 dargestellt. Das eingestellte Zylindertemperaturprofil wird in Intervallen von 10 °C 
variiert. Die Schnecken- und Zylinderkonfigurationen werden auf Basis von Erfahrungs-
werten so gewählt, dass die geforderten Funktionen jedes Aufbereitungsschritts optimal 
erfüllt werden können. Bis zur ersten Entgasungsöffnung sind beide ZE40-
Schneckenkonfigurationen identisch. Nach der ersten Entgasungsöffnung werden vier 
linkssteigende Knetelemente in der Schneckenkonfiguration 2 eingesetzt (Abbildung 5.8 
roter Kasten). Dadurch wird der Massetransport in der Materialförderrichtung behindert 
und die Verweilzeit in diesem Abschnitt verlängert. Die Mischwirkung wird durch die 
zusätzlich eingebrachte Energie erhöht. 
Nach Vorversuchen und unter Nutzung von Simulationsergebnissen zur Korrelation zwi-
schen Massestrom und Verweilzeit wird ein Durchsatz von 17,5 kg/h für alle Versuche 
auf der Maschine ZE40 gewählt. Damit ergibt sich durch die Rechnung der Simulation 
eine mittlere Verweilzeit der Masse im Bereich von 3-4 Minuten. 
  
62      5 Ergebnisse und Diskussion 
 
 
 
Die Proben im Rahmen der einstufigen Extrusionsversuche mit ZE40 werden auf Raum-
temperatur abgekühlt. Die Verweilzeiten (Minimal- und Maximalwert der Verweilzeit) 
werden mittels Zugabe von 0,1 g Farbstoff in der Zone für die Zugabe des Silicagranulats 
mit einer Stoppuhr gemessen. 
Abbildung 5.7: Extrusion mit Doppelschneckenextruder ZE40 Schneckenkonfiguration 
1 (Abkürzung: ZE40-SK1) 
Abbildung 5.8: Extrusion mit Doppelschneckenextruder ZE40 Schneckenkonfiguration 
2 (Abkürzung: ZE40-SK2) 
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5.2.1.2.2 Prozessanalyse 
 
In Abbildung 5.9 ist die Entwicklung der Masseaustrittstemperatur bei verschiedenen 
eingestellten Zylindertemperaturen mit der Zunahme der Drehzahl der Schneckenkonfi-
guration ZE40-SK1 dargestellt. Durch die Umdrehung wird mechanische Energie in die 
Masse eingebracht. Die mechanische Energie, die während des Mischprozesses pro Mas-
seneinheit eingebracht wird, wird hier als „spezifische Energie“ definiert [Nij08]. Abbil-
dung 5.10 zeigt die Abhängigkeit der spezifischen Energie von der eingestellten Zylin-
dertemperatur und Schneckendrehzahl. 
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Abbildung 5.9: Masseaustrittstemperatur der Silicamischungen bei der Aufbereitung 
mittels Schnecke ZE40-SK1 
Abbildung 5.10: Spezifische Energie der Aufbereitung der Silicamischung mittels Schne-
cke ZE40-SK1 
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Je höher die Schneckendrehzahl, desto mehr mechanische Energie wird in Wärme um-
gewandelt (Abbildung 5.10). Dies führt zum Anstieg der Massetemperatur, was in Abbil-
dung 5.9 mit der Masseaustrittstemperatur dargestellt wird. Bei niedrigster Soll-
Zylindertemperatur von 130 °C ist die dissipierte spezifische Energie bei jeder Schne-
ckendrehzahl die höchste im Vergleich mit der bei 140 und 150 °C, das kann auf die 
höchste Viskosität der Silicamischung bei niedriger Zylindertemperatur zurückgeführt 
werden.  
Es ist in Abbildung 5.9 deutlich zu sehen, dass die Masseaustrittstemperatur bei Schne-
ckendrehzahlen ab 150 U/min über 160 °C liegt. D. h., wegen der Abspaltung der Silan-
moleküle bei hoher Reaktionstemperatur gibt es bereits die Anvernetzungsgefahr bei die-
sen Verarbeitungsparametern (Soll-Zylindertemperatur > 130 °C und Schneckendrehzahl > 
150 U/min). Die Kühlleistung des Extruders wird nun auf maximale Leistung eingestellt. 
Trotzdem ist das „Counter-Flow“- Kühlsystem (Abbildung 4.1) nicht in der Lage, die 
überflüssige Wärme rechtzeitig abzuleiten und die Massetemperatur im gewünschten Be-
reich (< 160 °C) zu halten. Je größer der Schneckendurchmesser ist, desto ungünstiger ist 
das Austauschfläche/Massevolumen-Verhältnis. Außerdem besitzt die Kautschukmi-
schung allgemein schlechte Wärmeleitfähigkeit und hohe Viskosität [Bec07]. Mehr 
Energie wird durch die Scherung der Masse durch die Schnecken eingebracht und es ent-
steht entsprechend mehr Schererwärmung. Für die kontinuierliche Aufbereitung der 
Kautschukmischung ist es daher sehr wichtig, dass die Maschine mit einer starken und 
effektiven Kühlleistung ausgestattet wird. Durch den Einsatz von einem besser disper-
gierbaren Silica und einem scorchsicheren Silan könnte die Anwendung dieses Kühlsys-
tems eventuell noch möglich sein, da eine bessere Dispersion des Silicas zu geringerer 
Scherwärme führen und scorchsicheres Silan höhere Temperaturen tolerieren kann. Dies 
sollte aber in der Folgearbeit überprüft werden. 
Es geht nun darum, die distributive und dispersive Mischwirkung der Schnecken zu ver-
stärken. Dazu wird die Schneckenkonfiguration ZE40-SK2 zum Einsatz gebracht 
(Abbildung 5.8), die vier zusätzliche Knetblöcke enthält. Im Bereich der Knetblöcke wird 
die Mischung besonders stark geschert. Die Masseaustrittstemperatur und die spezifische 
Energie der mit Schnecke ZE40-SK2 hergestellten Mischungen werden in Abbildung 
5.11 und Abbildung 5.12 als Funktion der Schneckendrehzahl und Soll-
Zylindertemperatur aufgetragen. 
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Wie bei Abbildung 5.9 und Abbildung 5.10 aufgezeigt, korrelieren die Entwicklung der 
Masseaustrittstemperatur und die eingebrachte mechanische Energie stark mit der Schne-
ckendrehzahl. Die Tendenz ist gleich der bei der Schnecke ZE40-SK2 beobachteten. Der 
Einsatz der vier Knetblöcke führt zu einem signifikanten Anstieg der Massetemperatur 
und des Energieverbrauchs im Vergleich mit Schnecke ZE40-SK1 bei gleicher Soll-
Zylindertemperatur. Bei der „schärferen“ Schnecke ZE40-SK2 ist der Einfluss der Dreh-
zahlsteigerung auf den Temperaturanstieg intensiver als der der Zylindertemperaturerhö-
hung. 
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Abbildung 5.11: Masseaustrittstemperatur der Silicamischungen bei der Aufbereitung 
mittels Schnecke ZE40-SK2 
Abbildung 5.12: Spezifische Energie der Aufbereitung der Silicamischungen mittels 
Schnecke ZE40-SK2 
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Die niedrigste Masseaustrittstemperatur bei der Schnecke 2 wird um 157 °C bei 130 °C 
Soll-Zylindertemperatur und 100 U/min Schneckendrehzahl gemessen. Bei den anderen 
Masseaustrittstemperaturen ist die maximal zulässige Reaktionstemperatur des Si69 
überschritten. Man kann davon ausgehen, dass die Schnecke ZE40-SK2 für den hier ver-
folgten Zweck zu energieintensiv ist. 
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Abbildung 5.13: Gemessene minimale und maximale Verweilzeit der Mischungsherstel-
lung mittels Schnecke ZE40-SK1 
Abbildung 5.14: Gemessene minimale und maximale Verweilzeit der Mischungsherstel-
lung mittels Schnecke ZE40-SK2 
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Die minimalen und maximalen Verweilzeiten der Silicamischung im Extruder mit 
Schnecke ZE40-SK1 und Schnecke ZE40-SK2 werden in Abbildung 5.13 und Abbildung 
5.14 dargestellt. Die mittlere Verweilzeit ist auf dem experimentellen Weg nicht zugäng-
lich. Die Schneckendrehzahl und die Schneckenkonfiguration sind für die Verweilzeit die 
entscheidenden Einflussfaktoren. Mit der Erhöhung der Schneckendrehzahl sinken die 
minimale und die maximale Verweilzeit deutlich ab. Infolge vier zusätzlicher Knetele-
mente in die Schnecke ZE40-SK2 wird die Masseförderung wegen der verringerten För-
derkapazität der Schnecke verzögert. Einerseits wird die Reaktionszeit der Silanisierung 
in Schnecke ZE40-SK2 dadurch wunschgemäß verlängert. Auf der anderen Seite erhöht 
sich die Massetemperatur bei diesen Knetelementen, wodurch das Risiko der Si69-
Anvernetzung erhöht wird (Abbildung 5.11). 
Um genauere Aussagen über den Prozessablauf im Extruder machen zu können, wird das 
Simulationsprogramm MOREX eingesetzt. Dieses Programm ermöglicht eine vertiefte 
Prozessanalyse, indem es Daten wie z. B. den Massetemperaturverlauf längs der Schne-
cke und die in den verschiedenen Schneckenabschnitten dissipierte Energie liefert, die 
auf experimentellem Weg nicht zugänglich sind [Gre94, Gre98]. In Kapitel 5.3 werden 
noch die Anwendungsbeispiele der Simulation ausführlich beschrieben. In Abbildung 
5.15 sind die berechneten Größen Massetemperatur, Verweilzeit, dissipierte Energie und 
Füllgrad über die Schneckenlänge aufgetragen. 
 
Verfolgt man die Temperaturkurve, so wird sichtbar, dass das Maximum von 180 °C bei 
710 mm Schneckenlänge erreicht wird. An dieser Stelle nimmt die Steigung der Verweil-
zeit-Kurve zu, weil der Zylinder in diesem Bereich wegen der Förderverzögerung der 
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Abbildung 5.15: Simulationsergebnisse für Schnecke ZE40-SK1 
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Knetblöcke vollständig gefüllt ist. Die Füllgradkurve liegt dementsprechend bei 100 %. 
Nach den Mischelementen reduziert sich die Massetemperatur auf ca. 160 °C und bleibt 
bis zur Schneckenspitze nahezu konstant. An diesem simulierten Temperaturprofil wird 
deutlich, dass die Schneckenkonfiguration im Bereich der Schneckenlänge von 600 mm 
bis 1200 mm noch nicht optimal ist. Es wird durch die Knetblöcke zu viel Scherenergie 
eingebracht, wodurch die Temperatur zu hoch wird. 
Um zu einem für die Silanisierungsreaktion günstigeren Temperaturverlauf zu kommen, 
wird eine Optimierung der Schneckenkonfiguration vorgenommen. Ziel ist es, die Tem-
peratur der Mischung über eine möglichst lange Zeit im optimalen Temperaturbereich für 
die Silanisierung zu halten. 
Die in Abbildung 5.15 dargestellte simulierte Verweilzeit (145 s) ist als die mittlere Ver-
weilzeit definiert, kann jedoch nicht gemessen werden. Dagegen können im Experiment 
am Extruder eine minimale Verweilzeit von 110 s und eine maximale Verweilzeit von 
285 s gemessen werden (Abbildung 5.14). Damit kann die berechnete mittlere Verweil-
zeit als plausibel angesehen werden. 
5.2.1.2.3 Analyse der Materialeigenschaften 
Zunächst soll die Silanisierungsreaktion bei der Schneckenkonfiguration ZE40-SK1 be-
urteilt werden. Dazu ist in Abbildung 5.16 der Payne-Effekt als Funktion der Schnecken-
drehzahl und Soll-Zylindertemperatur dargestellt, als Referenz dient der im Innenmischer 
hergestellten Mischung gemessene Wert (Referenzmischung 2). Die eingestellte Zylin-
dertemperatur wird zwischen 130 und 150 °C variiert. Der niedrigste Wert für den Payne-
Effekt (195 kPa), d. h. der höchste Silanisierungsgrad, wird bei mittleren Drehzahlwerten 
und bei mittlerer Zylindertemperatur erreicht. Der Wert liegt jedoch schon niedriger als 
der Wert der Innenmischer-Mischung (257 kPa). 
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Mit zunehmender Drehzahl (100 bis 150 U/min) wird mehr mechanische Energie in die 
Mischung eingebracht. Die Temperatur steigt, wodurch die Silanisierung beschleunigt 
und somit der Payne-Effekt geringer wird. Der bei weiter ansteigender Drehzahl (200 bis 
250 U/min) wieder ansteigende Payne-Effekt ist möglicherweise die Folge einer begin-
nenden Si69-Anvernetzung. Um diese Vermutung zu überprüfen, wird die Mooney-
Viskosität gemessen. 
In Abbildung 5.17 ist die Mooney-Viskosität der bei 130, 140 und 150 °C mit unter-
schiedlichen Drehzahlen aufbereiteten Silicamischungen dargestellt. Es kann davon aus-
gegangen werden, dass sich Silan aufgrund der höheren Schererwärmung bei höherer 
Drehzahl (200 bis 250 U/min) und höherer Zylindertemperatur (150 °C) abbaut. Es ist 
hier bereits zu einer Silan-Scorch während der Aufbereitung gekommen [Her95, Wol82, 
Wol89]. Die Mooney-Werte der 250 U/min-Mischungen werden in Abbildung 5.17 nicht 
dargestellt, da das Messgerät schlecht auswertbare Werte wegen der starken Anvernet-
zung liefert. 
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Abbildung 5.16: Payne-Effekt bei Variation der Prozessparameter Drehzahl und Zylin-
dertemperatur auf Schnecke ZE40-SK1 
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Die Beurteilung der Güte der Füllstoffdispersion erfolgt mit der DIAS-Methode. Wenn 
der Dispersionskoeffizient nach der DIAS-Methode Werte von etwa 85 % oder höher 
erreicht, ist für Silicamischungen die Dispersion als gut einzustufen. Messwerte unterhalb 
von 50 % sind dagegen als nicht-interpretierbar anzusehen. Das Niveau von 70 bis 80 % 
wird lediglich bei 140 °C Zylindertemperatur und einer Drehzahl von 100 U/min erreicht 
(siehe Abbildung 5.18). Für die Prozessparameter 140 °C / 150 U/min und 140 °C / 
200 U/min ist die Dispersion schlechter und die Dispersionskoeffizienten können nicht 
ermittelt werden. Eine Ursache für dieses Problem liegt darin, dass die durch Schneiden 
präparierte Oberfläche der unvulkanisierten Proben im Reflexionsverfahren in vielen Fäl-
len keine für die Bildgebung ausreichende Lichtreflexion zeigt. Außerdem verändert sich 
in einigen Fällen die Elastizität des Materials durch den Silan-Scorch (vergl. Abbildung 
5.17), wodurch das Reflexionsverhalten ebenfalls negativ beeinflusst wird. 
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Abbildung 5.17: Mooney-Viskosität ML1+4 in Abhängigkeit von Drehzahl und Zylinder-
temperatur auf SchneckeZE40-SK1 
Abbildung 5.18: DIAS-Aufnahme der ZE40-SK1-Mischung bei 140 °C / 100 U/min 
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In Abbildung 5.19 werden Payne-Effekt, Masseaustrittstemperatur und Mooney-
Viskosität als Funktion der spezifischen Energieaufnahme mit der Schnecke ZE40-SK1 
bei Soll-Zylindertemperatur von 130 °C dargestellt. 
 
Es kann gezeigt werden, dass der Silanisierungsumsatz, die Masseaustrittstemperatur und 
die Mooney-Viskosität eng mit der eingebrachten Energie korreliert sind. Die Zunahme 
der spezifischen Energie führt zur Erhöhung der Massetemperatur und des Silan-Abbaus. 
Bei niedriger Schneckendrehzahl und dabei niedriger Energieaufnahme läuft die Silani-
sierungsreaktion relativ langsam. Dies zeigt sich durch den hohen Payne-Effekt. Ist die 
Energieaufnahme höher, steigt die Massetemperatur und das Silan reagiert in höherem 
Maße  mit der Silanolgruppe auf der Silicaoberfläche. Wenn mehr spezifische Energie in 
die Masse eingebracht wird, führt dies zwar auf der einen Seite zu höherer Massetempe-
ratur für schnellere Silanisierungsreaktion, andererseits spaltet sich das Silanmolekül un-
erwünscht ab, was die Anvernetzung verursacht und zu einem höheren Payne-Effekt 
führt. Es ist als scheinbar schlechte Silanisierung zu erkennen. Die Möglichkeit der Er-
höhung des Silanisierungsumsatzes durch Erhöhung der Energieaufnahme ist aufgrund 
der Temperaturempfindlichkeit des Silans beschränkt.  
Abbildung 5.20 zeigt die Werte des Payne-Effekts der mit Schnecke ZE40-SK2 herge-
stellten Mischungen. Die Abhängigkeit von der Drehzahl ist ähnlich der bei der Schnecke 
1 beobachteten (Abbildung 5.16). Allerdings tritt die erwartete weitere Reduzierung des 
Payne-Effekts bei der Schnecke ZE40-SK2 nicht ein. 
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Abbildung 5.19: Payne-Effekt, Masseaustrittstemperatur und Mooney-Viskosität als 
Funktion der spezifischen Energieaufnahme mit der Schnecke ZE40-SK1 
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Die generelle erheblich erhöhte Mooney-Viskosität der auf diese Weise hergestellten Mi-
schungen (Abbildung 5.21) deutet darauf hin, dass bereits eine deutliche Vernetzung we-
gen des starken Silan-Abbaus aufgetreten ist. Aufgrund der starken Anvernetzung kann 
das Mooney-Gerät die 250 U/min-Mischungen ebenfalls nicht messen. 
 
In Abbildung 5.22 ist der Verlauf der simulierten Massetemperatur bei 140 °C / 
100 U/min sowie bei 140 °C / 150 U/min für Schnecke 1 und Schnecke 2 zusammen auf-
getragen. Es ist deutlich zu sehen, dass die vier Knetblöcke zu einem signifikanten Tem-
peraturanstieg führen. 
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Abbildung 5.20: Payne-Effekt bei Variation der Prozessparameter Drehzahl und Zylin-
dertemperatur mit Schnecke ZE40-SK2 
Abbildung 5.21: Mooney-Viskosität ML1+4 in Abhängigkeit von Drehzahl und Zylinder-
temperatur mit Schnecke ZE40-SK2 
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Wegen der generellen Si69-Anvernetzung von den ZE40-SK2-Mischungen kann das 
DIAS-Verfahren keine genauen Dispersionsergebnisse liefern. 
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Abbildung 5.22: Temperaturprofile mit Schnecke ZE40-SK1 und ZE40-SK2 bei 140 °C 
mit unterschiedlichen Drehzahlen 
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5.2.2 Zweistufiger Prozess im ZE40 
In den vorangegangenen Untersuchungen zur kontinuierlichen Aufbereitung von Silica 
gefüllten Kautschukmischungen auf dichtkämmenden gleichläufigen Doppelschnecken-
extrudern lassen sich einige grundlegende Fragen bezüglich der Entwicklung des Pro-
zessaufbaus, des Verlaufs der in-situ Silanisierung im Extruder und der Zusammenhänge 
zwischen Verfahrensparametern und Eigenschaftsbild der Silicamischungen ermitteln 
und beantworten. Untersuchungen haben ergeben, dass das Vermischen der Rohstoffe 
und die Silanisierungsreaktion in einem Extruder in einem Schritt gleichzeitig erfolgen 
können. Hinsichtlich Schneckenkonfiguration, Schneckendrehzahl und eingestellter Zy-
lindertemperatur ergeben sich im Silanisierungsverlauf und in der Silicadispersion Unter-
schiede. Die mechanischen und thermischen Energieeinträge variieren je nach Prozesspa-
rameter. Zusammenfassend kann festgestellt werden, dass die Zeit- und Temperaturfüh-
rung die entscheidenden Einflussfaktoren des Mischprozesses sind. Es konnte in Versu-
chen gezeigt werden, dass Verweilzeiten von 3 bis 4 Minuten in einem Doppelschne-
ckenextruder mit 44 mm Schneckendurchmesser im Temperaturbereich von 140 bis 
160 °C für eine vollständige Silanisierung knapp ausreichend sind. Bei Maschinen mit 
kleinerem Schneckendurchmesser (ZE25, 25 cm Schneckendurchmesser) sind die Ver-
weilzeiten prinzipiell kürzer und reichen für eine vollständige Silanisierung bei der be-
trachteten Kautschukrezeptur nicht aus.  
Der Spielraum für eine Verweilzeitverlängerung ist bei Compoundierextrudern des hier 
verwendeten Typs grundsätzlich sehr beschränkt, insbesondere bei kleineren 
Schneckendurchmessern. Um höhere Silanisierungsgeschwindigkeiten zu erreichen, 
muss eine möglichst hohe Massetemperatur zügig erreicht werden, dabei dürfen 160 °C 
allerdings nicht überschritten werden. Andererseits ist für eine gute Silicadispersion und 
zur Vermeidung des Silan-Scorch eine niedrige Temperatur von Vorteil. Dadurch 
entsteht immer ein Zielkonflikt zwischen vollständiger Silanisierung und guter 
Silicadispersion. Auch bei sorgfältiger Optimierung der Schneckenkonfiguration ist es 
schwierig, den Einzug der Rohstoffe, die Silanisierung, die Füllstoffdispersion, die 
Abführung des Ethanols, den Druckaufbau und die Regulierung der Temperatur für jede 
einzelne Zone auf einer Schnecke optimal zu gestalten. Die Wahl der Schnecken-
konfiguration und der Prozessparameter führt meist zu Kompromissen, die kaum 
akzeptabel sind. Einen Ausweg aus diesen Schwierigkeiten kann die Verwendung von 
mehreren separaten Compoundierextrudern in Kaskadenanordnung bieten. Ausgehend 
von den Erkenntnissen aus der Literatur werden verschiedene kontinuierliche 
Compoundierungsprozesse für silicagefüllte Mischungen mittels Extruderkaskade in 
diesem Kapitel untersucht. 
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5.2.2.1 Versuchsaufbau und Verarbeitungsparameter 
Die Funktionen der Silanisierung und des Dispergierens werden auf zwei Extrusions-
schritte aufgeteilt. Je nach Aufgabenstellung lassen sich die Schneckenkonfiguration und 
die Verarbeitungsparameter für jeden der beiden Schritte separat optimieren. Der Einfluss 
der Zugabereihenfolge, der Schneckenkonfiguration und der Verarbeitungsparameter auf 
die Mischungseigenschaften werden untersucht. Die erste Serie der Untersuchung wird 
auf Kaskade 1 (Abbildung 5.23) durchgeführt. 
Kaskade 1: Silanisierung → Dispersion 
 
Die Kaskade 1 besteht aus zwei nacheinander geschalteten Stufen, zuerst die Silanisie-
rungsstufe (K1-S) und danach die Dispersionsstufe (K1-D). Die Hauptaufgabe der Silani-
sierungsstufe ist, die eingemischte Silica und Silan möglichst schnell und vollständig re-
agieren zu lassen und gleichzeitig den Silan-Scorch zu vermeiden. Die Zylindertempera-
turen werden so gewählt, dass die Masse einerseits schnell auf Silanisierungstemperatur 
gebracht und andererseits die Massetemperatur nach oben begrenzt wird. Der angestrebte 
optimale Temperaturbereich der Masse liegt bei 140 bis 160 °C. Außerdem muss in der 
ersten Kaskadenstufe für einen schnellen und effektiven Materialeinzug gesorgt werden. 
Die Zudosierungen des Silicagranulats und des Kautschukstreifens finden in der Zone 2 
statt (Abbildung 5.24). 
Abbildung 5.23: Gehäuse- und Schneckenkonfiguration sowie Verarbeitungsparameter 
der Kaskade 1. Oben: Silanisierungsstufe (Abkürzung: K1-S); unten: Dispersionsstufe 
(Abkürzung:K1-D) 
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Die Einzugszone wird mit Schubflankförderelementen bestückt, siehe roter Kasten in 
Abbildung 5.24. Mit einem Schubflankförderelement kann das Schneckenkanalvolumen 
bei gleichem Durchmesserverhältnis erweitert werden. Die freie Querschnittsfläche wird 
um ca. 10–15 % erhöht, dadurch wird die Einzugsfähigkeit der Schnecke verbessert 
[Lam06]. Außerdem werden Schubflankförderelemente mit geringer Steigung an der Do-
sierungsposition des Silicagranulats verwendet, damit das Silicagranulat durch den engen 
Zwickel besser gefördert wird. Das aufgrund des Einsatzes vom Schubflankförderele-
mente beeinträchtigte Selbstreinigungsvermögen fällt jedoch hier nicht ins Gewicht, da 
nur das Silica als Granulat in diesem Bereich gefördert wird. Das Zahn-Mischelement 
fördert durch Stromteilung insbesondere die Einmischung der flüssigen Komponente. Sie 
wird in der Zone 3 für das Einmischen von Silan und Öl integriert. Ein Knetelement im 
hinteren Bereich der Schnecke (Abbildung 5.23 Oben) sorgt für die Mischwirkung, die 
für die schnelle Silanisierung notwendig ist. 
Bei den Versuchen wird die Grundmischung bei Raumtemperatur über Nacht gelagert, 
bevor die Mischung in der zweiten Stufe erfolgt. In dieser zweiten Stufe wird durch Ein-
satz von Knetelementkombination bei eingestellter niedriger Zylindertemperatur und da-
mit höherer Viskosität eine verbesserte Silicadispersion erzielt. 
Kaskade 2: Dispersion → Silanisierung 
In der Kaskade 2 finden die Aufbereitungsschritte in umgekehrter Reihenfolge statt. Der 
Prozessaufbau ist in Abbildung 5.25 dargestellt. Die Rohstoffe werden zuerst bei einer 
niedrigen Zylindertemperatur von 40 °C in die Dispersionsstufe (K2-D) eingezogen und 
vermischt. Der Einzugsbereich der Dispersionsstufe wird identisch nach dem Einzugsbe-
reich der Schnecken K1-S, erste Stufe der Kaskade 1, bestückt (Abbildung 5.23), um do-
siertes Silicagranulat schnell einzuziehen. Alle anderen Funktionszonen der Dispersions-
stufe werden genau wie die Dispersionsstufe der Kaskade 1 (K1-D) ausgerüstet. Die 
Schneckengeometrie bei Stufe 1 der Kaskade 2 unterscheidet sich nur im Einzugsbereich 
der Schnecke in Stufe 2 der Kaskade 1. 
Abbildung 5.24: Dosierung und Schneckenkonfiguration in den Zonen 2 und 3 der Sila-
nisierungsstufe der Kaskade 1 
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In der ersten Stufe verläuft die Silanisierungsreaktion wegen der niedrigen Massetempe-
ratur sehr langsam. Es wird aufgrund der erhöhten Masseviskosität bei niedriger Tempe-
ratur durch die Umdrehung der Schnecken mehr Energie in die Masse eingebracht, 
wodurch die Silicadispersion erwartungsgemäß profitiert. Auf der zweiten Stufe wird die 
Grundmischung bei höherer Zylindertemperatur weiter aufbereitet, wodurch die Silani-
sierungsreaktion in der Stufe 2 beschleunigt wird. 
Die Verweilzeiten im Extruder werden mittels Zugabe von 0,1 g Farbstoff in der Zone 2 
(Zone für Zugabe des Silicas) und einer Stoppuhr gemessen. Das Extrudat wird je nach 
Charakterisierungsbedarf entweder auf Raumtemperatur oder in flüssigem Stickstoff ab-
gekühlt. Die Silanisierungsreaktion der im flüssigen Stickstoff abgekühlten Silicami-
schung wird unvermittelt gestoppt. 
Abbildung 5.25: Gehäuse- und Schneckenkonfiguration sowie Verarbeitungsparameter 
der Kaskade 2. Oben: Dispersionsstufe (Abkürzung: K2-D); unten: Silanisierungsstufe 
(Abkürzung: K2-S) 
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Bei Zone 5 wird das Gehäuse mit einer Seitenfütterungsöffnung ausgerüstet (Abbildung 
5.26). Der Kühleffekt der Zone 5 wird stark beeinträchtigt. Was mit den Zonennummern 
4, 7, und 9 bezeichnet wird, sind keine wirklichen Zylinderabschnitte sondern lediglich 
Scheiben, die die davor liegenden Zylinderabschnitte mit den nachfolgenden verbinden. 
Diese Verbindungsscheiben sind nicht gekühlt. 
5.2.2.2 Prozessanalyse 
Die Kaskadenextrusion erfolgt zuerst nach der Aufbereitungsreihenfolge Silanisierung→ 
Dispersion mit Kaskade 1. Die Ist-Zylindertemperaturen sind in Abbildung 5.27 als 
Funktion der Versuchsdauer und der Soll-Zylindertemperatur gegenübergestellt. 
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Abbildung 5.26: Zylinderkonfiguration der Maschine ZE40 und Kühlungsgestaltung (Z: 
Zone) 
Abbildung 5.27: Soll- und Ist-Zylindertemperatur der Silanisierungsstufe der Kaskade 1, 
abhängig von der Versuchsdauer 
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Weil eine Seitenfütterungsöffnung (siehe Abbildung 5.26) im Gehäuse der Zone 5 ausge-
rüstet ist, wird das Durchströmen des Kühlwassers im Gehäuse beschränkt (Abbildung 
4.1) und der Kühleffekt des „Counter-Flow“ herabgesetzt. Außerdem führen die drei 
nacheinander bestückten Knetelemente (Links-, Neutral- und Rückknetelement) in der 
Zone 5 zu einer höheren Energiehäufung in der Masse. Daher ist die gemessene Zylinder-
temperatur in Zone 5 14 °C höher als die eingestellte Temperatur. In der Einzugszone 
(Zone 2 und 3) werden Silica und SSBR in den Zylinder eingezogen und dann erst ein-
gemischt. Die Viskosität des inhomogenen Systems von Kautschuk und Füllstoffen in 
diesem Bereich ist hoch. Dadurch wird mehr Energie durch die Scherung der Masse 
durch die Schnecken eingebracht und es entsteht entsprechend mehr Schererwärmung. 
Dies führt zu einer deutlichen Erhöhung der Zylindertemperatur in der Zone 3. Außerdem 
wird die Zylindertemperatur der Zone 3 stark von den beiderseitigen unterschiedlichen 
Temperaturen beeinflusst, insbesondere von der Seite mit der höheren Temperatur (Zone 
4). Daher wird die Ist-Zylindertemperatur nicht richtig bei 100 °C gehalten, sondern 
bleibt auf ca. 120 °C. Am Extruderkopf findet ebenfalls - wie bei den Zonen 4, 7, 9 - kei-
ne Kühlung statt. Generell ist zu sehen: Für das in Kaskade 1 Stufe 1 eingestellte Tempe-
raturprofil kann das Kühlsystem des Extruders effektiv funktionieren. Die eingestellte 
Temperatur wird stabil und präzise beherrscht. 
In Abbildung 5.28 findet man die Darstellung der Massetemperatur, der Mooney-
Viskosität der Mischungen und des Drehmomentes der Schnecken als Funktion der Ver-
suchsdauer. Von Extrusionsanfang bis ca. 30 min schwankt die Masseaustrittstemperatur 
zwischen 132 und 137 °C. Nach 30 min erreicht die Masseaustrittstemperatur das stabile 
Niveau von 135 °C. Mit dieser Temperatur kann die Si69-Anvernetzung ausgeschlossen 
werden. Der stabile Verlauf des Drehmoments ist ein Hinweis auf die stabile Dosierung. 
Die Mooney-Viskosität bleibt ebenfalls konstant. Mit Abbildung 5.27 zusammen kann 
man davon ausgehen, dass die Kaskade 1 Stufe 1 ein thermisch gleichgewichtiger stabiler 
Prozess ist.  
Nachdem die Grundmischung aus der Silanisierungsstufe über Nacht bei Raumtempera-
tur gelagert worden ist, führt die zweite Stufe die Dispersionsstufe durch, damit die Dis-
persion der Füllstoffpartikel bei niedriger Massetemperatur durch stärkere Scherung ge-
zielt verbessert werden kann. 
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Abbildung 5.28: Masseaustrittstemperatur, Mooney-Viskosität und Drehmoment als 
Funktion der Versuchsdauer 
Abbildung 5.29: Soll- und Ist-Zylindertemperatur der Dispersionsstufe der Kaskade 1, 
abhängig von der Schneckendrehzahl und Versuchsdauer 
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Während die Kühlung über die Zylinderwand bei Stufe 1 noch ausreichend ist, tritt eine 
„Überhitzung“ der Masse in Stufe 2 auf. Die Zylindertemperaturprofile der Stufe 2 sind 
signifikant abhängig von der Versuchsdauer und der Schneckendrehzahl, wie in Abbil-
dung 5.29 aufgezeigt wird. Die Stufe 2 fängt bei niedriger Drehzahl (100 U/min) an. Bei 
100 U/min steigt die Ist-Zylindertemperatur generell um ca. 20 °C höher als die Soll-
Zylindertemperatur an. Wenn die Schneckendrehzahl danach auf 150 U/min und 
200 U/min erhöht wird, steigt die Ist-Zylindertemperatur weiter bis auf 100 °C an, mit 
60 °C Differenz zwischen Ist- und Soll-Zylindertemperatur. Nach einer Stunde bis zum 
Extrusionsende liegt die maximale Ist-Zylindertemperatur mit 200 U/min schon bei 
120 °C. Die höchste Zylindertemperatur tritt bei Zone 8 auf. Sie wird von der fehlenden 
Kühlmöglichkeit der benachbarten Zonen 7 und 9 sowie des Rückknetelements auf der 
Schnecke in Zone 8 verursacht. Die Temperaturschwankungen sind ein Hinweis dafür, 
dass der Extruder nicht im thermischen Gleichgewicht arbeitet [RS06]. Die Kühlleistung 
der Maschine ist bereits auf maximale Leistung eingestellt. Die Obergrenze der Kühlleis-
tung des Extruders ist erreicht bei der Soll-Zylindertemperatur von 40 °C mit der Schne-
cke K1-D. 
Die Masseaustrittstemperatur der Stufe 2-Mischungen ist in Abbildung 5.30 dargestellt. 
 
Man sieht, dass wegen der mangelnden Kühlleistung der Maschine und der zunehmenden 
Energieaufnahme durch die Schnecke die Masseaustrittstemperatur mit der Erhöhung der 
Schneckendrehzahl steigt. Bei 200 U/min erreicht die Masseaustrittstemperatur 110 °C, 
die zwar noch geringer als die Silanisierungstemperatur ist, aber weiter höher als die ge-
wünschte niedrige Temperatur für eine gute Füllstoffdispersion. 
Mit Kaskade 2 werden die Mischungskomponenten zuerst durch die Dispersionsstufe bei 
niedriger Soll-Zylindertemperatur ohne Silanisierungsreaktion aufbereitet. 
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Abbildung 5.30: Gemessene Masseaustrittstemperatur mit 2-stufiger Compoundierung 
bei Kaskade 1 
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Wie in Abbildung 5.29 bei Kaskade 1 Stufe 2 (Dispersionsstufe) schon veranschaulicht, 
ist das Kühlsystem der Maschine im Fall der Kaskade 2 Stufe 1 nicht in der Lage, die 
Zylindertemperatur auf 40 °C zu halten. Die Ist-Zylindertemperatur steigt bei gleicher 
Drehzahl in den Zonen 3-6 im Verlauf der Extrusion ständig an. Dies kann vermutlich 
auf folgende drei Ursachen zurückgeführt werden. Erstens: Wegen der mangelnden 
Kühlmöglichkeit kann die Masse in den Zonen 4 und 5 nicht richtig abgekühlt werden. 
Zweitens wird auf der Schnecke in Zone 6 eine Knetelementkombination integriert, die 
ein Linksknetelement, ein Neutralknetelement und ein Rückknetelement enthält. Dieser 
Knetelementblock bringt mehr Scherenergie in die Masse und führt zur Temperaturerhö-
hung. Drittens: Die Mischkomponenten werden ab Zone 2 miteinander vermischt. Das 
anfängliche Mischsystem besitzt eine höhere Viskosität, weil einerseits die Füllstoffe 
noch nicht homogen in die Kautschukmatrix eingearbeitet sind, andererseits die Masse-
temperatur in der Einzugszone und im Anfangsbereich der Mischzone relativ niedrig ist. 
Diese hohe Masseviskosität führt zu einer starken Temperaturerhöhung, die für das Kühl-
system der Maschine eine große Belastung ist. Aus den obigen drei Gründen ist das Be-
herrschen der Zylindertemperatur in der vorderen Hälfte des Zylinders schwieriger als in 
der hinteren. Von Zone 7 bis 12 ist die Zylindertemperatur zwar höher als die eingestellte, 
sie bleibt aber nach einer gewissen Zeit stabil. 
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Abbildung 5.31: Verlauf der Zylindertemperatur der Dispersionsstufe der Kaskade 2, 
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In Abbildung 5.32 sind Masseaustrittstemperatur, Mooney-Viskosität und Drehmoment 
des Extruders dargestellt. Es ist zu erkennen, dass die Masseaustrittstemperatur in einer 
gewissen Zeit nach dem Extrusionsstart um 100 °C schwankt und sich dann stabilisiert. 
Die Mooney-Viskosität und das Drehmoment liegen auf einem stabilen Niveau. Dies sind 
Hinweise dafür, dass der Prozess die homogenen Mischungen mit Beständigkeit herstel-
len kann, obwohl das thermische Gleichgewicht in Zone 3-6 nicht erreicht werden kann. 
 
30
50
70
90
110
130
80
90
100
110
0 10 20 30 40 50 60 70 80
M
L
1
+
4
, 
D
re
h
m
o
m
e
n
t 
[%
] 
M
a
s
s
e
a
u
s
tr
it
ts
te
m
p
e
ra
tu
r 
[°
C
] 
Versuchsdauer [min] 
Masseaustrittstemperatur
Mooney-Viskosität (aud Raumtemperatur abgekühlt)
Drehmoment
Kaskade 2 Stufe 1 - Dispersionsstufe 
0
30
60
90
120
150
Zone
2
Zone
3
Zone
4
Zone
5
Zone
6
Zone
7
Zone
8
Zone
9
Zone
10
Zone
11
Zone
12
Kopf
Z
y
lin
d
e
rt
e
m
p
e
ra
tu
r 
[°
C
] 
Soll-Zylindertemp. Ist-Zylindertemp. 100 U/min
Ist-Zylindertemp. 150 U/min Ist-Zylindertemp. 200 U/min
Kaskade 2 Stufe 2 - Silanisierungsstufe 
Abbildung 5.32: Masseaustrittstemperatur, Mooney-Viskosität und Drehmoment als 
Funktion der Versuchsdauer 
Abbildung 5.33: Verlauf der Zylindertemperatur der Silanisierungsstufe der Kaskade 2 
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In der Stufe 2 Silanisierungsstufe wird die Grundmischung bei höherer Temperatur nach-
folgend bearbeitet. Die Soll- und Ist-Zylindertemperaturen sieht man in Abbildung 5.33. 
Weil die Füllstoffe in die Kautschukmatrix durch Stufe 1 eingemischt wurden, erfolgt 
kein Temperaturanstieg wegen der hohen Masseviskosität im Einzugsbereich. Nur wegen 
der fehlenden Kühlung beim Extruderkopf hat die Zylindertemperatur die Soll-
Zylindertemperatur von 20 °C nicht erreicht. Für die komplette Schnecke wird die Zylin-
dertemperatur richtig auf der eingestellten Temperatur gehalten. Diese Übereinstimmung 
der Ist- und Soll-Zylindertemperatur ist unabhängig von der Schneckendrehzahl und Ver-
suchsdauer. D. h., obwohl mehr mechanische Energie durch schnellere Drehung der 
Schnecken in die Masse eingebracht wird, kann das Kühlsystem die überflüssige Ener-
gie/Wärme rechtzeitig ableiten und die Zylinder auf das gewünschte Temperaturniveau 
temperieren. 
 
Die Masseaustrittstemperatur der Stufe 2-Mischungen erhöht sich regelmäßig mit der 
Zunahme der Schneckendrehzahl (Abbildung 5.34). Die drei Masseaustrittstemperaturen 
liegen zwischen 127 bis 147 °C. Die maximal zulässige Temperatur von 160 °C für die 
Si69-Silanisierung wird nicht überschritten. Damit wird gewährleistet, dass die Silanisie-
rung in Stufe 2 ohne Si69-Scorch stattfinden kann. 
Die gesamten Verweilzeiten der durch Kaskade 1 und 2 hergestellten Mischungen sind in 
Abbildung 5.35 angegeben. Im Experiment zeigt sich eine gesamte Verweilzeit der zwei 
Stufen zwischen ca. 4 und ca. 9 Minuten. Im Vergleich mit der Herstellung der Refe-
renzmischung 2 im Innenmischer (Tabelle 5.2 Stufe 1-3) ist die Verweilzeit von 
15 Minuten halbiert worden. Durch Simulation mit dem Programm MOREX wird eine 
mittlere Verweilzeit für beide Kaskaden von ca. 5-6 Minuten ermittelt. 
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Abbildung 5.34: Masseaustrittstemperatur mit zweistufiger Compoundierung bei Kas-
kade 2 
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In Abbildung 5.36 ist die spezifische Energie der zweistufigen kontinuierlichen Verfah-
ren als Funktion der Drehzahl abgebildet und wird mit der des diskontinuierlichen Her-
stellungsprozesses verglichen. 
 
Für die Herstellung der Silicamischung im Doppelschneckenextruder durch Kaskade 1 
ergeben sich die spezifischen Energieeinträge im Bereich von 0,36 bis 0,44 kWh/kg 
(Summenenergie der zwei Stufen) je nach der Höhe der Schneckendrehzahl in der Stufe 2. 
Mit zunehmender Schneckendrehzahl in Stufe 2 ist ein Anstieg des spezifischen Energie-
eintrages ersichtlich. Die Erhöhung des spezifischen Energieeintrages spiegelt sich in der 
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Masseaustrittstemperatur, siehe Abbildung 5.30, wider. Der generell höhere Energieein-
trag der Stufe 2 im Vergleich zur Stufe 1 kann auf den intensiven Einsatz der Knetele-
mente und auf die niedrigere Massetemperatur zurückgeführt werden.  
Wegen der niedrigeren Massetemperatur und der höheren Viskosität ist der spezifische 
Energieeintrag der Dispersionsstufe (Stufe 1) der Kaskade 2 mit gleicher Schneckenkon-
figuration und gleichen Verarbeitungsparametern im Vergleich mit der Dispersionsstufe 
(Stufe 2) der Kaskade 1 von 0,21 bis 0,29 kWh/kg auf 0,41 kWh/kg angestiegen. Der 
gesamte Energieeintrag der Kaskade 2 ist demzufolge höher als bei Kaskade 1. Der Kas-
kade 2-Prozess besitzt keinen Vorteil in Hinsicht auf Energieeintrag wegen der Stufe 1 
Dispersionsstufe. 
Im Vergleich des Energieeintrags mit Innenmischer-Mischprozess ist zu erkennen, dass 
der kontinuierliche Prozess mit Kaskade 1 bei niedriger Drehzahl (100 U/min bei der Stu-
fe 2) die geringste Energie verbraucht. Wenn die Drehzahl der Stufe 2 zunimmt, über-
schreitet der Energieverbrauch den des Innenmischer-Prozesses. Generell ist der Ener-
gieverbrauch der Kaskade 1 mit dem des Innenmischer-Prozesses vergleichbar.  
Die Simulationsergebnisse des MOREX-Programms werden in Abbildung 5.37 und Ab-
bildung 5.38 graphisch dargestellt. 
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In Abbildung 5.37 werden die Verläufe der Massetemperatur, des Füllgrades, der Ver-
weilzeit sowie der dissipierten Energie entlang der Schnecken für Kaskade 2 Stufe 1 
(Dispersionsstufe) dargestellt. Man sieht, dass die Massetemperatur generell höher als die 
eingestellte Zylindertemperatur von 40 °C liegt. Bei Knetblöcken entsteht jeweils die 
Temperaturspitze wegen der Schererwärmung. Jedoch liegt die höchste Massetemperatur 
weit unterhalb der Silanisierungstemperatur (140-160 °C). Die Dispersionswirkung in 
dieser Stufe ist wegen der hohen Massetemperatur zwar beeinträchtigt, jedoch kann die 
Anvernetzungsgefahr ausgeschlossen werden. In Abbildung 5.37 ist außerdem zu erken-
nen, dass der Füllgrad bei Knetblöcken 100 % erreicht. Der Zylinder ist aufgrund der 
verminderten Förderkapazität der Knetblöcke vollständig gefüllt und die Verweilzeit so-
wie die dissipierte Energie in diesen Bereichen werden entsprechend erhöht. 
 
In Abbildung 5.38 werden die Abläufe der Massetemperatur und der Verweilzeit für 
Kaskade 2 Stufe 2 (Silanisierungsstufe) in Abhängigkeit der Schneckendrehzahl abgebil-
det. Es ist zu erkennen, dass die Massetemperatur bei Schneckendrehzahl von 200 U/min 
zwischen ca. 800 bis 1300 mm Schneckenposition über 160 °C liegt. Silan-Scorch kann 
in diesem Bereich zu einem gewissen Grade auftreten und führt zu einer höheren 
Mooney-Viskosität (Abbildung 5.41). Für geringe Drehzahl von 100 U/min und 
150 U/min befindet sich der Großteil der Temperaturkurven zwischen 140 und 160 °C. 
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Die Silanisierungsreaktion kann unter diesen Verarbeitungsbedingungen zügig durchge-
führen werden. Mit der Zunahme der Schneckendrehzahl nimmt die Verweilzeit ab. Bei 
100 U/min zeigt sich die längste Reaktionszeit von ca. 3 Minuten (die mittlere Verweil-
zeit 2,5 min), die für eine vollständige Silanisierung knapp ausreichend ist. Die Schne-
ckenkonfiguration und die Verarbeitungsparameter (Schneckendrehzahl, Zylindertempe-
ratur) müssen miteinander gekoppelt entwickelt werden, um einen optimalen Verarbei-
tungszustand (längste Verweilzeit im Temperaturbereich der Silanisierung) zu erreichen. 
5.2.2.3 Analyse der Materialeigenschaften 
Es werden Silicamischungen durch die Silanisierungsstufe der Kaskade 1 mit einer 
Schneckendrehzahl von 150 U/min und einem Durchsatz von 17,5 kg/h hergestellt. Nach 
10 Minuten und nach 30 Minuten werden die Proben genommen, die jeweils bei Raum-
temperatur oder in flüssigem N2 abgekühlt werden. Die gemessenen Payne-Effekte der 
Mischungen sind in Abbildung 5.39 dargestellt. 
 
Hinsichtlich des Payne-Effekts weisen sowohl die auf Raumtemperatur als auch die in 
flüssigem N2 abgekühlten Proben nur geringe Differenzen bei der Versuchsdauer auf. 
Dies kann als Hinweis für eine stabile Zudosierung und Förderung im Mischprozess an-
gesehen werden. Zum gleichen Zeitpunkt zeigen der Payne-Effekt zwischen Raumtempe-
ratur-abgekühlten und in flüssigem N2 abgekühlten Mischungen auch nur sehr geringe 
Unterschiede. Bei den 30 Minuten-Mischungen scheinen sich die Payne-Effekte von bei-
den Mischungen sogar zu überlagern. D. h., der Verlauf der Silanisierung nach dem 
Extruder wird nicht von der Abkühlungsgeschwindigkeit beeinflusst. Daraus kann man 
schließen, dass die Silanisierungsreaktion in der ersten Stufe im Extruder fast abge-
schlossen ist. Der Verweilzeitbereich der Stufe 1 beträgt im Minimum 115 s, im Maxi-
mum 245 s (ca. 2-4 Minuten). So wird sichergestellt, dass dieser Extrusionsprozess die 
Anforderung an eine für die Silanisierung ausreichende Verweilzeit erfüllen kann. 
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Abbildung 5.39: Payne-Effekt der Mischungen hergestellt mittels Kaskade 1 Stufe 1 
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Die Payne-Effekte der Silicamischungen von zwei Kaskaden in Abhängigkeit von der 
Drehzahl sind in Abbildung 5.40 einander gegenübergestellt. Die im Innenmischer herge-
stellte Mischung dient hier als Referenz. In der Kaskade 1 (Silanisierung→Dispersion) 
wird die Grundmischung nach der Zwischenlagerung weiter in der Dispersionsstufe auf-
bereitet (siehe Abbildung 5.23). Bei dieser Dispersionsstufe wird die Zylindertemperatur 
nur auf 40 °C eingestellt, um die Massetemperatur auf niedrigem Niveau zu halten und 
damit die Viskosität zu erhöhen. Die Schneckendrehzahl wird zwischen 100, 150 und 
200 U/min variiert.  
Hieraus wird ersichtlich, dass die Payne-Effekt-Werte der Stufe 1-Mischung der Kaskade 
1 unterhalb der Werte der im Innenmischer hergestellten Mischung (256,8 kPa) liegen. 
Der Payne-Effekt in der Kaskade 1 nach der Dispersionsstufe wird weiter verringert, weil 
das Füllstoff/Füllstoff-Netzwerk der Grundmischung nachträglich in der Dispersionsstufe 
durch die starke Scherung, die aus der niedrigen Massetemperatur und der hohen Masse-
viskosität resultiert, einen Schritt weiter abgebaut wird.  
In der Kaskade 2 werden die Rohstoffe bei der niedrigen Temperatur von 40 °C (viel 
niedriger als die Silanisierungstemperatur) in der Stufe 1 eingezogen und vermischt. 
Aufgrund der niedrigen Massetemperatur sind eine intensivere Mischwirkung und ein 
höherer mechanischer Energieeintrag möglich. Es ist zu erwarten, dass die Silicaagglo-
merate durch starke Scherung und Dehnung vor der Silanisierung zerkleinert und verteilt 
werden können. Somit werden mehr hydrophobierbare Silicaoberflächen freigelegt. Nun 
liegt wegen der noch nicht gestarteten Silanisierungsreaktion der Payne-Effekt deutlich 
höher als der der Grundmischung der Kaskade 1 (Abbildung 5.40). Danach wird die 
Grundmischung bei höherer Temperatur silanisiert. In der zweiten Stufe (Silanisierungs-
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stufe) wird hier - im Vergleich zur Kaskade 1 - keine vollständige Silanisierung erreicht. 
Die Payne-Effekte der Mischungen nehmen zwar nach der Silanisierungsstufe ab, aber 
alle Werte liegen über denen der Kaskade 1-Mischungen. Die nachträgliche Silanisierung 
der unsilanisierten Grundmischung durch Stufe 2 in der Kaskade 2 kann den Verlust der 
Vollständigkeit der Silanisierung nicht ausgleichen. 
 
Die Mooney-Viskosität der mit verschiedenen Aufbereitungsverfahren hergestellten Sili-
camischungen ist in Abbildung 5.41 dargestellt. Die Mooney-Viskosität der Kaskade 2-
Mischungen liegt generell höher als die der Kaskade 1-Mischungen. Dies kann auf die 
unzureichende Silanisierung der Kaskade 2-Mischungen zurückgeführt werden 
(Abbildung 5.40). Nach Abbildung 5.40 und Abbildung 5.41 ist es deshalb verfahrens-
technisch sehr wichtig, dass die Silanisierungsreaktion am Anfang des Mischprozesses 
zügig gestartet werden kann. Eine vollständige Silanisierung ist die Voraussetzung für 
die niedrige Viskosität der Silicamischung und die maximale Bildung der Polymer-
Füllstoff-Wechselwirkung. 
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Eines der zentralen Themen bei der Herstellung von Kautschukmischungen ist die Einar-
beitung von Füllstoffen [Zie04]. Durch die DIAS-Analyse werden die Silicapartikelgröße 
und die Partikelanzahl auf der gesamten Beobachtungsfläche rechnergestützt ausgewertet. 
In der vorangegangenen Untersuchung zeigten sich Probleme mit dieser Methode, siehe 
Kapitel 5.2.1.2.3. Daher wird in der Untersuchung der Kaskadenmischungen eine verbes-
serte DIAS-Probepräparation zur Erzielung einer besseren Schnittoberfläche praktiziert. 
Die extrudierte Silicamischung wird im Laborkneter mit 3 phr Perkadox 40BD als Ver-
netzungsmittel und 0,5 phr Ruß als Färbemittel bei 80 °C und einer Rotordrehzahl von 
20 U/min drei Minuten lang eingemischt. Danach wird diese vernetzbare schwarze Sili-
camischung vulkanisiert, damit nach dem Durchschneiden eine dunkle und stabile flache 
Oberfläche bei der DIAS-Analyse entsteht. Das schonende nachträgliche Vermischen im 
Laborkneter mit tangierenden Rotoren sollte die ursprüngliche Silicadispersion nicht oder 
nur geringfügig beeinflussen. 
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Die DIAS-Werte werden in Abbildung 5.42 oben dargestellt. Man sieht, dass die Parti-
kelgrößen der Kaskade 2-Mischungen generell kleiner als die von Kaskade 1-
Mischungen und Innenmischer-Mischung sind, während deren Partikelanzahl höher als 
die von Kaskade 1-Mischungen und Innenmischer-Mischung liegt. D. h., das Silicaag-
glomerat wird während der Compoundierung durch Kaskade 2 besser dispergiert. Dies 
kann auf die stärkeren Scher- und Dehnbelastungen im Zwickel- und Radialspaltbereich 
des Extruders, die in der Stufe 1 der Kaskade 2 wegen niedriger Temperatur und hoher 
Masseviskosität einwirken, zurückgeführt werden. Dieser Befund deckt sich mit der An-
gabe in der Literatur [HK08], dass am Anfang des Mischprozesses eine relative niedrige 
Massetemperatur herrschen sollte, um die Scherspannung zu erhöhen und die Füllstoff-
dispersion zu verbessern. Jedoch kann der Silanisierungsprozess in der Kaskade 2-
Mischung von der verbesserten Dispersion nicht profitieren, weil eine ausreichende Sila-
nisierung am Anfang des Mischprozesses nicht stattfindet, wie zuvor schon dargelegt. 
Würde man nur auf den vollständigen Ablauf der Silanisierung und einen niedrigen 
Energieeintrag Wert legen, so müsste man das Produktionskonzept nach der Kaskade 2 
als ungünstig beurteilen. Da aber stets auf die Güte der Füllstoffdispersion besonderer 
Wert gelegt werden muss, erweist sich das Konzept Kaskade 2 als überlegen. Dafür sind 
in Bezug auf die Vollständigkeit der Silanisierung und auf den Energieverbrauch Abstri-
che zu machen. 
5.3 Simulationsanwendung und Diskussion 
Die experimentellen Ergebnisse spiegelten die Komplexität der Aufbereitung der in-situ 
silanisierten Kautschukmischung wider, welche von zahlreichen Verarbeitungsparame-
tern abhängig ist. Die Durchführung der Versuche und die Zusammenhänge zwischen 
Verarbeitungsparameter und Mischungseigenschaften zu untersuchen, sind immer mit 
großen Zeit- und Kostenaufwand verbunden. Mithilfe der Simulation lassen sich die un-
günstigen Randbedingungen (Schneckengeometrie, Drehzahl, Durchsatz, eingestellte 
Zylindertemperatur, usw.) gezielt aussortieren und die Anzahl der notwendigen Experi-
mente herunterfahren, dadurch können Zeit sowie Material- und Energiekosten gespart 
werden. 
Im Folgenden soll das Simulationsprogramm MOREX eingesetzt und die Ergebnisse mit 
dem Experiment verglichen werden. Die Enthalpie der Silanisierungsreaktion und der 
Physisorption zwischen Silan und Ethanol ist niedriger im Vergleich mit dem Energieein-
trag in die Kautschukmischung beim Mischen und bei der Silanisierung. Der Einfluss auf 
die Energiebilanz ist geringfügig [Die05]. Deshalb werden keine weiteren Modelle zur 
Berechnung spezieller Effekte implementiert (siehe Abbildung 4.4). Die Anpassung des 
Viskositätsverlaufs des Basispolymers SSBR und der Silicamischungen erfolgte nach 
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dem Modell des Potenz-Ansatzes. Der Temperaturverschiebungsfaktor wurde anhand der 
WLF-Gleichung ermittelt. 
 
In Abbildung 5.43 wird die Masseaustrittstemperatur bei unterschiedlichen Zylindertem-
peraturen als Funktion der Schneckendrehzahl betrachtet. Messungen und Rechnungen 
zeigen übereinstimmend einen nahezu linearen Anstieg der Massetemperatur mit erhöhter 
Drehzahl. Die simulierten Masseaustrittstemperaturen zeigen für verschiedene Zylinder-
temperaturen Abweichungen, die jedoch in einem akzeptablen Bereich liegen. Größere 
Abweichungen zwischen den gemessenen und berechneten Masseaustrittstemperaturen 
treten bei hoher Zylindertemperatur auf. 
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Abbildung 5.43: Berechnete und gemessene Massetemperatur bei ZE40-SK1 
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Abbildung 5.44 stellt die Verläufe der berechneten Massetemperatur und der Ist-
Zylindertemperatur bei Kaskade 1 Stufe 1 einander gegenüber. Aufgrund der hohen Mas-
seviskosität und niedrigen Wärmeleitfähigkeit der Kautschukmischung führt die einge-
brachte mechanische Scherenergie zu einer gegenüber der Zylinderwandtemperatur höhe-
ren Massetemperatur. Im Einzugsbereich der Schnecken zwischen 0 bis 800 mm steigt 
die Massetemperatur stark an, wobei die Energie einerseits aus der Wärme der Zylinder-
wand und anderseits aus der starken mechanischen Scherung stammt. Im Bereich der 
Schnecken von 800 bis 900 mm erhöht sich die Massetemperatur wegen des Einsatzes 
der Knetelementblöcke unerwünscht weiter. Die Knetelemente bringen viel an durch me-
chanische Scherung umgewandelte Energie, daraus könnten der Temperaturanstieg und 
die Anvernetzung resultieren. In der hinteren Hälfte des Prozesses wird die Mischung 
zwar abgekühlt und die Massetemperatur liegt bis zum Austritt immer höher als die Zy-
lindertemperatur.  
Abbildung 5.45 zeigt die dissipierte Energie im Aufbereitungsprozess auf ZE40-SK1, die 
mit MOREX simuliert und durch die Maschinenanzeige umgerechnet wird. Aus allen 
Werten wird deutlich, dass eine starke Abweichung bei der Simulation gegenüber dem 
Maschinenwert auftritt. Die Rechnung führt zu generell höherer Energieaufnahme. Der 
Grund für diese große Abweichung liegt vermutlich darin, dass der elastische Anteil im 
rheologischen Verhalten der viskoelastischen Kautschukmischungen in der Simulation 
nicht berücksichtigt wird. 
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Die Gegenüberstellung der dissipierten Energie bei ZE40-SK1 (Abbildung 5.45) und 
Kaskade 1 Stufe 2 (Abbildung 5.46) liefert unterschiedliche Aussagen. Eine schlechte 
Übereinstimmung zwischen Berechnung und Experiment lässt sich bei ZE40-SK1 
(Abbildung 5.45) nachweisen. Im Gegensatz dazu ist der Unterschied zwischen experi-
mentellen und simulierten Ergebnissen bei der Kaskade 1 Stufe 2 jedoch relativ gering 
und nimmt bei erhöhter Schneckendrehzahl ab. Die Simulation bezüglich der Energiedis-
sipation liefert uneinheitliche Tendenzen je nach Verarbeitungsrandbedingungen. Die 
quantitative Übereinstimmung mit experimentellen Ergebnissen soll in einzelnen Fällen 
überprüft werden. 
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Abbildung 5.45: Vergleich der vom Extruder gemessenen Antriebsleistung und der be-
rechneten Energiedissipation mittels ZE40-SK1 
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Aus der Analyse und dem Vergleich der berechneten und experimentellen Ergebnisse 
lässt sich die Schlussfolgerung ziehen, dass die rechnerische Vorhersage von MOREX 
bezüglich der Massetemperatur im Rahmen dieser Arbeit ein gutes Ergebnis mit akzep-
tabler Toleranz liefert. Die Simulation zur mittleren Verweilzeit zeigt eine quantitative 
Übereinstimmung mit experimentellen Ergebnissen. Die Berechnungen über Dissipa-
tionsenergie sind uneinheitlich je nach Variation der Aufbereitungsparameter (Schne-
ckenkonfiguration, Zylindertemperatur, usw.). In manchen Fällen liegen die Ergebnisse 
dieser Simulation nicht nahe genug an der Realität. Die MOREX-Simulation ist als Un-
terstützung zur Versuchsoptimierung und Reduzierung des Versuchsaufwands sehr hilf-
reich, aber nicht als vollständiger Ersatz für die praktische Durchführung von Extrusi-
onsversuchen anzusehen. 
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Abbildung 5.46: Vergleich der vom Extruder gemessenen Antriebsleistung und der be-
rechneten Energiedissipation mittels Kaskade 1 Stufe 2 
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6.1 Zusammenfassung 
Im Rahmen der vorgestellten Forschungsarbeit wird die kontinuierliche Aufbereitung von 
Silicamischungen mit in-situ Silanisierung auf dichtkämmenden gleichlaufenden Doppel-
schneckenextruder untersucht. Im Hinblick auf die Erzielung eines hohen Dispergier- und 
Silanisierungsgrades sowie der Entfernung der Kondensationsprodukte aus dem Aufbe-
reitungsprozess weist der Doppelschneckenextruder als alternatives Aufbereitungsaggre-
gat zur Herstellung von Silicamischungen große Vorteile gegenüber dem Innenmischer 
auf. Einige grundlegende Fragen wurden für diesen in der Industrie noch nicht eingeführ-
ten Prozess geklärt.  
Diese Arbeit beschreibt zuerst die Ergebnisse von Versuchen mit einem 1-stufigen Com-
poundierprozess auf Maschinen von 25 mm und von 44 mm Schneckendurchmesser. Zur 
Kontrolle des Silanisierungsumsatzes wurde der mit dem Rubber Process Analyzer (RPA) 
gemessenen Payne-Effekt herangezogen. Die Dispersion der Silica wurde mit der DIAS-
Methode (Dispersion Index Analysis System) quantifiziert. Die im Extruder hergestellten 
Mischungen wurden mit im Laborinnenmischer hergestellten Mischungen verglichen. 
Für eine vereinfachte Versuchsmischung, die nur Silica aber keinen Ruß als Füllstoff 
enthält, kann die Frage des vollständigen Ablaufs des Silanisierungsprozesses für den 
Ø 44 mm-Extruder positiv beantwortet werden. Die hier erreichbaren Verweilzeiten von 
3 bis 4 Minuten im Temperaturbereich von 140 bis 160 °C sind für eine vollständige 
Silanisierung knapp ausreichend. Bei den Maschinen mit kleinerem Schnecken-
durchmesser von 25 mm reicht dagegen die Verweilzeit bei dieser Mischungsrezeptur mit 
ULTRASIL
®
 VN3 GR und Si 69 nicht aus. Die DIAS-Analyse zeigt, dass eine ausrei-
chende Dispersion der Silica bei den hier beschriebenen ausschließlich einstufig durchge-
führten Mischprozessen noch nicht erreicht werden konnte.  
Die kontinuierliche Einspeisung des Kautschukpolymers in den Doppelschneckenextru-
der konnte mithilfe eines mit Streifen gefütterten Einschneckenextruders und einer Zahn-
radpumpe (Seiteneinspeisung mittels Fütterextruder) sicher gelöst werden. Die ausrei-
chend schnelle Abführung des Ethanols erweist sich bei den verwendeten Compoundier-
extrudern als problemlos. 
Zur materialgerechten Prozessführung wurde eine Optimierung der Schneckenkonfigura-
tion durchgeführt. Dabei ging es darum, die Mischung möglichst lange im optimalen 
Temperaturbereich zu halten und gleichzeitig im Interesse der Füllstoffdispersion mög-
lichst viel Scherenergie umzusetzen. Zeit- und Temperaturführung sind die entscheiden-
den Einflussfaktoren beim Mischprozess. Schneckendrehzahl und Schneckenkonfigura-
tion (und daraus folgend auch der Massetemperatur) haben signifikanten Einfluss auf das 
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Eigenschaftsbild der Silicamischungen. Die Prozessentwicklung wird stark durch Ziel-
konflikte bestimmt. Für eine schnelle und vollständige Silanisierung sind bei Verwen-
dung von Si 69 höhere Temperaturen (allerdings nicht höher als 160 °C) günstig, wohin-
gegen für eine gute Füllstoffdispersion und die Vermeidung des Silan-Scorch niedrigere 
Temperaturen zu bevorzugen sind. 
Bei der kontinuierlichen Aufbereitung mit Extruderkaskaden sind vollständige Silanisie-
rung und gute Silicadispersion sicherzustellen. In der vorgestellten verfahrenstechnischen 
Lösung mit zwei Compoundierstufen wird jeder der beiden Stufen vorrangig eine einzel-
ne Aufgabe zugewiesen, entweder der Silanisierungsprozess oder das Dispergieren des 
Füllstoffs. Es wurde untersucht, welche Reihenfolge der Aufbereitungsschritte die beste 
Mischungsqualität liefert und es wurden die wichtigsten Prozessparameter beschrieben. 
Hinsichtlich der vollständigen Silanisierung und des niedrigen Energieeintrags im Ver-
gleich zwischen den beiden verschiedenen Prozesskonzepten ist die Kaskade 1, in der die 
Silanisierung in der ersten Stufe und die Dispersion in der zweiten Stufe durchgeführt 
werden, von Vorteil. Die Silicamischung, die durch Kaskade 1 hergestellt wird, hat einen 
höheren Silanisierungsgrad. Dies wird dadurch nachgewiesen, dass der Payne-Effekt ei-
nen niedrigeren Wert aufweist, als eine zum Vergleich im Laborinnenmischer hergestell-
te Mischung. Es ist daher verfahrenstechnisch sehr wichtig, dass die Silanisierungs-
reaktion am Anfang des Mischprozesses zügig gestartet wird. Eine vollständige Silanisie-
rung ist die Voraussetzung für eine niedrige Viskosität der Silicamischung und für die 
Ausbildung einer starken Polymer-Füllstoff-Wechselwirkung.  
Für eine gute Dispersion ist das Zustandekommen hoher Scherkräfte und eines hohen 
Eintrags an mechanischer Energie von entscheidender Bedeutung. Die beste Silicadisper-
sion wurde mit Kaskade 2 (erst Dispersion dann Silanisierung) erreicht, weil am Anfang 
des Mischprozesses in Kaskade 2 eine relative niedrige Massetemperatur geherrscht hat, 
um die Scherwirkung zu erhöhen. Jedoch war hier die Silanisierung nicht zufriedenstel-
lend, da eine ausreichende Silanisierung am Anfang des Mischprozesses nicht stattfindet. 
Die nachträgliche Silanisierung der unsilanisierten Grundmischung durch Stufe 2 in der 
Kaskade 2 kann den Verlust der Vollständigkeit der Silanisierung nicht ausgleichen. So-
mit wurde gezeigt, dass die Reihenfolge der Schritte einen starken Einfluss auf die Mi-
schungseigenschaften hat. Da stets auf die Güte der Füllstoffdispersion besonderer Wert 
gelegt werden muss, erweist sich das Konzept Kaskade 2 mit dem Einsatz von Silica 
ULTRASIL
®
 VN3 als überlegen. 
Bei dem hier praktizierten kontinuierlichen Aufbereitungsprozess ist die Verweilzeit im 
Vergleich zum diskontinuierlichen Prozess im Innenmischer halbiert worden. Das Errei-
chen eines hohen Eigenschaftsniveaus von Silicamischungen ist durch Extruderkaskaden 
mit hoher Mischwirkung in deutlich geringerer Mischzeit als im Innenmischer möglich. 
Geringere Verweilzeit, niedriger Energiebedarf mit vergleichbaren Mischungseigen-
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schaften sind die ausgeprägten Vorteile des Aufbereitungsprozesses im Doppel-
schneckenextruder. 
Um die Silicamischungen vor thermischer Vorvernetzung beim Einsatz von Si 69 zu be-
wahren, besteht eine Obergrenze der zulässigen Massetemperatur für Silicamischungen. 
In der vorliegenden Arbeit wurden die Extrusionsversuche mit geringem Durchsatz 
(10 kg/h bis 20 kg/h) durchgeführt, da die Extruder eine unzureichende Kühlleistung für 
Compoundierung der hochviskosen Kautschukmischung besitzen. Für Erhöhung der Ma-
schinenproduktivität und der Prozesswirtschaftlichkeit ist eine möglichst hohe Kühleffi-
zienz der Maschine die Hauptanforderung an die kontinuierliche Compoundierung von 
Kautschukmischungen. 
Im Interesse der vertieften Analyse des praktizierten Kautschuk-Aufbereitungsprozesses 
wurde neben der Messung wichtiger Prozessparameter die Simulationssoftware MOREX 
eingesetzt. Die rechnerische Vorhersage von MOREX bezüglich der Massetemperatur im 
Rahmen dieser Arbeit liefert ein gutes Ergebnis mit akzeptabler Toleranz. Die auftreten-
den Abweichungen der Masseaustrittstemperatur zwischen Messung und Rechnung sind 
geringfügig. Die berechnete mittlere Verweilzeit stellt eine quantitative Übereinstim-
mung mit experimentellen Ergebnissen dar. Die Simulation zur Dissipationsenergie zeigt 
uneinheitliche Tendenzen je nach Variation der Verarbeitungsrandbedingungen. Die er-
hebliche Abweichung zwischen Simulation und Realität ergibt sich in manchen Aufberei-
tungsfällen. Die quantitative Übereinstimmung mit experimentellen Ergebnissen soll in 
einzelnen Fällen überprüft werden. Es kann gezeigt werden, dass Simulationsrechnung 
als Unterstützung zur Versuchsoptimierung und Reduzierung des Versuchsaufwands sehr 
hilfreich ist.  
In folgenden Forschungsarbeiten sollte neben dem ULTRASIL VN3/Si69-System die 
kontinuierliche Compoundierung mit anderen Silica/Silan-Systemen durchgeführt wer-
den. Der Schwerpunkt sollte auf der Abhängigkeit der Mischungseigenschaften von den 
Prozessrandbedingungen liegen. Damit soll es herausgefunden werden, inwieweit sich 
das in der vorliegenden Arbeit entwickelte Prozesskonzept auf die anderen Silica/Silan-
Systeme übertragen werden kann, sodass einen weiteren Einsatz dieses Prozesskonzepts 
möglich wird. 
 
100      6 Zusammenfassung/Summary 
6.2 Summary 
In this work, the continuous compounding process of silica-based rubber compounds 
with in-situ silanization was investigated in co-rotating twin screw extruders. In regards 
to achieving better silica dispersion and a high degree of silanization as well as the re-
moval of the condensation products from the compounding process, the twin-screw ex-
truder has great advantages as an alternative to the internal mixer for the preparation of 
silica compounds. Some basic issues have been clarified for this that has not yet been 
executed in the industrial process. 
The first part of this work describes the results of experiments with a single-stage extru-
sion process on machines with 25 mm and 44 mm screw diameters. The degree of silani-
zation was determined by measuring the Payne effect with the Rubber Process Analyzer 
(RPA). The silica dispersion was quantified using the DIAS-method (Dispersion Index 
Analysis System). The compounds of the same recipe mixed in an internal mixer (at a 
much longer mixing time) were used as the reference. For a simplified recipe, which con-
tains only silica and no carbon black as filler, the question of the completeness of the si-
lanization can be answered positively for the Ø 44 mm extruder. The achievable resi-
dence times in the Ø 44 mm extruder of 3 to 4 minutes in the temperature range of 140 to 
160 °C are nearly sufficient for a complete silanization. In the extruder with a smaller 
screw diameter of 25 mm, the residence time was not sufficient for this formulation. The 
DIAS analysis shows that an adequate dispersion of the silica could not yet be achieved 
at the single-stage compounding processes.  
The continuous feeding of rubber polymer into the twin screw extruder can be resolved 
safely by using a single-screw extruder fed with rubber streaks and a gear pump (side-
feed extruder). In such extruders, the rapid removal of the condensation product - ethanol 
- can be assured.  
In order to obtain better properties of the silica compounds, the optimization of screw 
configuration and process parameters was executed. This was to ensure that the mixture 
was kept as long as possible within the optimum temperature range and at the same time, 
more shear energy can be introduced to ensure adequate silica dispersion. Time and tem-
perature control are the crucial factors in the mixing process. Screw speed and screw con-
figuration (and consequently also the compound temperature) have significant influences 
on the mixture properties. The optimization process is strongly determined by trade-offs; 
for a fast and complete silanization, higher temperatures are favorable (but not higher 
than 160 °C), yet lower temperatures are preferred for good silica dispersion and avoid-
ance of the silan-scorch. 
In the continuous compounding with extruder cascades, complete silanization and good 
silica dispersion must be ensured. In the extruder cascade concept with two stage extru-
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sion processes, each stage is pre-assigned a single task, either the silanization or the filler 
dispersion. It was investigated as to which sequence of compounding stages provides the 
best quality and the most important process parameters were described.  
Regarding the complete silanization and the low energy input comparison between the 
two different process, cascade 1 (first the silanization stage, then dispersion stage) has a 
significant advantage. The silica compound prepared by cascade 1 has a lower Payne ef-
fect than that produced in the internal mixer, hence a higher degree of silanization. There-
fore, it is technologically very important that the silanization reaction begins promptly at 
the start of the mixing process. A complete silanization is the prerequisite for a low vis-
cosity of the silica compound and for the formation of a strong polymer-filler interaction. 
For a good dispersion, high shearing forces and high mechanical energy input are crucial. 
The best silica dispersion was achieved in cascade 2 (first the dispersion stage, then si-
lanization stage) due to the relatively low melting temperature that characterised the be-
ginning of the mixing process which was necessary in order to increase the shear action. 
However, the silanization was unsatisfactory because a sufficient silanization did not take 
place at the beginning of the mixing process. The subsequently silanization of non-
silanized basic compounds during stage 2 of the cascade 2 cannot compensate for the loss 
of completeness of the silanization reaction. Thus it shows that the sequence of com-
pounding stages has a strong influence on the properties of the mixture. However, since 
filler dispersion quality is more important than the level of silanization, the concept of 
cascade 2 proves to be superior. 
In the continuous compounding process, the residence time is halved compared to the 
batch process in an internal mixer. Achieving high-quality silica mixtures is possible by 
extruder cascades with high mixing effect in significantly shorter residence time than 
mixing in the internal mixer. Shorter residence time, lower energy consumption and 
comparable mixture properties are the notable advantages of the compounding process in 
the twin screw extruder. 
To preserve the silica compounds from the silan-scorch, there is an upper limit of permis-
sible compound temperature. In this work, the extrusion experiments were performed 
with low throughput (10 kg/h to 20 kg/h) because the extruders have insufficient cooling 
capacity for rubber compounding with high viscosity. To increase the productivity and 
process efficiency, the highest possible cooling efficiency of the machine is the main re-
quirement for the continuous compounding of rubber compounds. 
The residence time, filling degree and shear action in the various zones of the twin screw 
extruder are insufficiently known. In order to obtain a better understanding of the contin-
uous compounding process, a simulation program, MOREX, is being employed parallel 
to the extrusion experiments. In this work the computational estimate of MOREX regard-
102      6 Zusammenfassung/Summary 
ing the mixture temperature provides good results with acceptable tolerance. The devia-
tions between the measurement and simulation exit temperature are marginal. The simu-
lated average residence time demonstrates quantitative agreement with experimental re-
sults. The simulation of the dissipated energy shows inconsistent trends depending on 
variation of the processing parameters (screw configuration, barrel temperature, etc.). 
Significant deviation between the simulation and experiment arises in some compound-
ing processes; the quantitative agreement with experimental results should be examined 
case-by-case. It can be shown that simulation calculation is very helpful in optimizing the 
screw configuration and reducing the experimental effort. 
In the following research, the continuous compounding process should be performed with 
other silica/silane systems besides the ULTRASIL VN3/Si69-system. The focus should 
be the influences of the processing conditions on the mixture properties. This is to find 
out, how far the compounding process developed in this work can be transferred to the 
other silica/silane systems, so that a further application of this process concept is possible. 
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